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Vorwort 


Die Kernwissenschaften sind der jüngste Zweig der Naturwissenschaf- 
ten. Am zweckmäßigsten unterteilt man sie in Kernphysik, Kern- 
chemie und Kerntechnik. Während in der Kernphysik die physika- 
lischen Eigenschaften der Atomkerne im Vordergrund des Interesses 
stehen, beschäftigt sich die Kernchemie mit den chemischen Aspekten 
der Kernwissenschaften — d. h. mit allen stofflichen Veränderungen, 
beı denen die Eigenschaften der Atomkerne (z. B. ihre Umwandlun- 
gen) eine wesentliche Rolle spielen. Kernphysik und Kernchemie 
stehen somit in einem engen Zusammenhang und bilden die Grund- 
lage für die Entwicklung der Kerntechnik. 

Die hier benutzte Abgrenzung der Kernchemie hat sich noch nicht 
allgemein eingebürgert. Oft werden die beiden Bezeichnungen Kern- 
chemie (englisch ‚„nuclear chemistry‘‘) und Radiochemie (englisch 
„radiochemistry‘‘) nebeneinander verwendet. Unter Kernchemie im 
engeren Sinne versteht man die Chemie der Kernreaktionen und un- 
ter Radiochemie die Chemie der Radionuklide. Es besteht aber Über- 
einstimmung, daß diese Teilgebiete sehr eng miteinander verflochten 
sind. 

Verwandt mit der Kernchemie ist das Gebiet der Strahlenchemie 
(englisch ‚„radiation chemistry‘*‘ — nicht zu verwechseln mit „radio- 
chemistry‘‘), in der die chemischen Effekte unter dem Einfluß ionisie- 
render Strahlen untersucht werden. Die Strahlenchemie wird im all- 
gemeinen gesondert behandelt. 

Die Konzeption dieses Buches geht auf den Wunsch zurück, das 
gesamte Arbeitsgebiet der Kernchemie im Rahmen einer Einführung 
ın deutscher Sprache darzustellen. Die Grundlagen sind durch einen 
Vorlesungszyklus gegeben, der seit etwa 10 Jahren an der Technischen 
Hochschule Darmstadt läuft. Das Buch ist in erster Linie auf die Inter- 
essen des Chemikers ausgerichtet, was nicht bedeuten soll, daß es 
nicht auch für andere Naturwissenschaftler nützlich ist. Bei der Abfas- 
sung des Manuskripts wurde großer Wert darauf gelegt, die Arbeits- 
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gebiete der Kernchemie in übersichtlicher und auch für den Anfän- 
ger verständlicher Form darzustellen und die Zusammenhänge zwı- 
schen den einzelnen Arbeitsgebieten aufzuzeigen. Entsprechend der 
Betrachtungsweise des Chemikers wird bei der Behandlung des Stoffes 
bevorzugt von dem experimentell beobachteten Sachverhalt ausge- 
gangen; im Anschluß daran werden die zum Verständnis erforder- 
lichen Ergebnisse der Theorie besprochen. 

Ausgangspunkt der Betrachtung ist das Periodensystem der Ele- 
mente (Kap. 1). Die für die Beherrschung der Kernchemie notwen- 
digen physikalischen Grundlagen werden in Kapitel 2 behandelt. 
Kapitel 3 und 4 beschäftigen sich mit demEinfluß der Massenzahl auf 
das chemische Verhalten (Isotopieeffekte) und mit den darauf basiıe- 
renden Verfahren der Isotopentrennung. Einen gewissen Schwerpunkt 
der Betrachtung bildet Kapitel 5, ın dem die Gesetze des radioaktiven 
Zerfalls behandelt werden, einen zweiten Schwerpunkt Kapitel 8, 
das sich mit den Kernreaktionen beschäftigt. Die chemischen Effekte 
von Kernreaktionen sind in einem besonderen Kapitel behandelt 
(Kap. 9). Die damit teilweise in enger Berührung stehenden strahlen- 
chemischen Reaktionen werden nur kurz besprochen (Kap. 10). In 
den folgenden Kapiteln kommen die verschiedenen Arbeitsgebiete 
der Kernchemie zur Sprache. Den für die Kernchemie unentbehr- 
lichen Großgeräten ist ein besonderes Kapitel gewidmet (Kap. 12). 
In Kapitel 15 sind die vielfältigen Anwendungen zusammengefaßt. 

Am Ende eines jeden Kapitels befinden sich Literaturhinweise für 
den Leser, der sich eingehender über einzelne Abschnitte orientieren 
möchte, sowie einige Übungen, die ebenfalls in erster Linie den Be- 
dürfnissen des Chemikers Rechnung tragen sollen. Die Literaturhin- 
weise sind nach ihrer Bedeutung für den Leser und nach der Behand- 
lung des Stoffes in den einzelnen Abschnitten geordnet; Darstellungen 
mehr allgemeinen Charakters ist der Vorrang gegeben vor Arbeiten 
über ein spezielles Thema. Die Werte für die Kerneigenschaften der 
Nuklide (Nuklidmassen, Halbwertzeiten, Zerfallsdaten) sınd der neue- 
sten Ausgabe der ‚Table of Isotopes‘“ (Herausgeber C. M. LEDERER, 
J. M. HOLLANDER und I. PERLMAN, John Wiley, New York 1967, 
6. Auflage) entnommen. Kritisch ausgewählte Daten für den prakti- 
schen Gebrauch sind in der Nuklidtabelle (Anhang III) zusammenge- 
stellt. 

Für freundliche Hinweise möchte ich meinen Fachkollegen danken, 
für viele wertvolle Diskussionen meinen Mitarbeitern, in erster Linie 
Herrn Dozenten Dr. H. Elias sowie den Herren Dr. K. Bächmann 
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und Dr. Ph. Gütlich. Bei der Abfassung des Manuskripts sowie der 
Anfertigung der Abbildungen und Tabellen wurde ıch von Frau 
Dipl. Chem. Risberg und Frau Dipl. Chem. Maier sehr wırksam unter- 
stützt; außerdem halfen Fräulein Merzbach, Fräulein K.neib, Herr Zu- 
ber, Herr Fröhlich, Herr Chang, Herr Mager, Herr Lang und Herr 
Dr. Jacobson. Allen genannten Mitarbeitern bin ich zu Dank ver- 
pflichtet. Die gute Zusammenarbeit mit dem Verlag möchte ich beson- 
ders hervorheben. 
Für Hinweise und Vorschläge bin ich jederzeit dankbar. 


November 1967 K.H. LiEsER 
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Berichtigung 


Auf Seite 10, Zeile 5, sollte es heißen: 


»Bei einigen Elementen tritt nicht mehr als eine stabile Atomart auf, z.B. bei Be, F, 
Na, Al, P, J, Cs (Reinelemente). Von allen Elementen sind aber im allgemeinen 
mehrere instabile Isotope bekannt, die durch Kernreaktionen erzeugt werden 
Können.« 


1. Periodensystem der Elemente und Nuklidkarte 


1.1. Radioaktive Stoffe in der Natur 


Die Radioaktivität ıst eine Eigenschaft vieler Stoffe, die ın der Natur 
vorkommen. Sie war allerdings bis zum Jahre 1896 unbekannt, ins- 
besondere deshalb, weil der Mensch kein Sinnesorgan besitzt, das auf 
radioaktive Stoffe anspricht. Die Radioaktivität wurde 1896 entdeckt, 
als BECQUEREL feststellte, daß photographische Platten durch Uran- 
salze geschwärzt werden. Kurze Zeit später, 1898, fanden M. CURIE in 
Frankreich und G. C. SCHMIDT in Deutschland beim Thorium ähn- 
liche Eigenschaften. Mme. Curie stellte Unterschiede ın der Radio- 
aktivıtät von Uran- und Thoriumverbindungen verschiedener Her- 
kunft fest und schloß daraus, daß diese Stoffe unbekannte radioak- 
tive Elemente enthielten. Zusammen mit PIERRE Curie entdeckte sie 
1898 das Polonium (das sie nach ihrer Heimat Polen benannte) und 
noch im gleichen Jahre das Radium. 

Zum Nachweis der von den radioaktiven Stoffen ausgesandten 
Strahlung werden heute sog. Detektoren verwendet (z. B. ein Geiger- 
Müller-Zählrohr) in Verbindung mit einem Anzeigegerät. Eine solche 
Anordnung (Meßplatz) registriert auch dann eine Strahlung, wenn 
keine radioaktiven Stoffe in der Nähe sind. Schirmt man den Detek- 
tor sorgfältig ab — z. B. durch dicke Wände aus Bleı oder Stahl —, 
so verringert sich dıe Zahl der pro Zeiteinheit registrierten Impulse 
(Impulsrate) etwa auf die Hälfte. Bringt man den Detektor in größere 
Höhen, so findet man erheblich höhere Werte (in 9000 m Höhe etwa 
dıe 12fache Impulsrate). Damit ist nachgewiesen, daß ein erheblicher 
Teil der von dem abgeschirmten Detektor registrierten Strahlung als 
sog. kosmische Strahlung aus dem Weltraum kommt. Diese kosmi- 
sche Strahlung besteht primär vorwiegend aus Protonen, die mit sehr 
hoher Energie in die obersten Schichten der Atmosphäre einfallen. 
Durch Wechselwirkung mit den Gasmolekülen entsteht sekundär 
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eine Vielzahl von Teilchen, z. T. in Kaskaden von aufeinanderfol- 
genden Reaktionen. Man findet Protonen, Photonen, Elektronen, 
Positronen, u-Mesonen und Neutronen. Diese Teilchen sind durch 
ihre Spuren nachweisbar, die sie in photographischen Schichten hin- 
terlassen, welche zu größeren Paketen zusammengepackt und in die 
Atmosphäre gebracht werden. 

Die kosmische Strahlung ist somit ein Bestandteil der Strahlung, 
der wır ständig ausgesetzt sind. Sie bewirkt im wesentlichen den sog. 
Untergrund, den alle Detektoren für radioaktive Strahlung zeigen. 
Der andere Bestandteil des Untergrundes ıst die Strahlung der radio- 
aktiven Stoffe in unserer Umgebung. Einige radioaktive Stoffe sind 
in der Natur weit verbreitet und kommen vor allen Dingen in den 
Gesteinen und damit auch im Mauerwerk von Gebäuden vor. 

Die wichtigsten in der Natur vorkommenden radioaktiven Stoffe 
sind: Uranerze, Thoriumerze und Kaliumsalze. Die Uran- und 
Thoriumerze enthalten neben den radioaktiven Elementen Uran und 
Thorium deren Folgeprodukte, die ebenfalls radioaktiv sind. 

Uran und Thorium sind in der Natur verhältnismäßig häufig anzu- 
treffen. Dies beruht im Falle des Urans z. T. darauf, daß dieses Ele- 
ment als UV! aufgelöst und an anderen Stellen wieder abgeschieden 
wird. Im Granit findet man im Mittel etwa 4 ppm Uran und 13 ppm 
Thorium.* Das wichtigste Uranmineral ist die Pechblende (Joachims- 
thal in Böhmen, Kongo, Kanada, Colorado in den USA); sie besteht 
”ım wesentlichen aus U3O,. Verhältnismäßig häufig findet man die 
aus einem Schichtgitter aufgebauten Uranglimmer, die Uranylionen 
(UO,**) enthalten. 

Das wichtigste Thoriummineral ist der Monazit (Brasilien, Indien, 
UdSSR, Norwegen, Madagaskar); er ist meist als Monazitsand ab- 
gelagert und besteht aus Phosphaten (z. T. auch Silicaten) des Tho- 
rıums und der Seltenen Erden. Der Thoriumgehalt des Monazits be- 
wegt sich zwischen 0,1 und 15%. In Tab. 1.1. sind einige Minerale 
aufgeführt, die Uran und Thorıum enthalten. 

Kalium besteht aus zwei stabilen und einer radioaktiven Atomart 
(*°K), die mit einer Häufigkeit von 0,0118°% vertreten ist. Sie bewirkt 
die natürliche Radioaktivität aller Kaliumsalze, die zur: quantita- 
tiven Bestimmung des Kaliums dienen kann. 

In Tab. 1.2. sind die in der Natur vorkommenden radioaktiven 
Atomarten mit Halbwertzeiten 1,,, > 1 Tag zusammengestellt. Die 


* | ppm = | part per million = 10°° Gewichtsteile. 
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Tabelle 1.1. 
Minerale, die Uran und Thorium enthalten 


Gehalt an| Gehalt an 


Mineral Zusammensetzung | Uran Thorium | Vorkommen 
in 9%, | 
Pechblende| U,O, 60—90. Böhmen, Kongo, 
| | | Colorado (USA) 
Becquerelit| 2UO, : 3H,O 74 Bayern, Kongo 
Uraninit. . | 65—75 [0,5—10 |Japan, USA, 
Kanada, 
UO, : UO, | | Karelien 
Broeggerit 48—75 |6—12 Norwegen 
Cleveit 48—66 |3,5—4,5 |Norwegen, Ja- 
| "|pan, Texas 
Autunit Ca(UO,);(PO,)> ° 50—60 Frankreich, Ma- 
nH,O dagaskar, Por- 
tugal, USA 
Carnotit K(UO,)(VO,): 45 USA, Kongo, 
nH,O | UdSSR, 
| Australien 
Casolit 1 PbO-UO;:Si0,: | 40 Kongo 
H,O .. 
Liebigit | Carbonate des U und] * 30 Österreich, 
Ca UdSSR 
Thorianıt | (Th, U)O, 428. 60—90 |Ceylon, 
Madagaskar 
Thorit ThSıO, : H,O 1—19 40—70 |Norwegen, USA 
Monazit | Phosphate des Th 0,1—15 | Brasilien, Indien, 
und der Seltenen UdSSR, Norwe- 
Erden I gen, Madagaskar 


Tabelle läßt erkennen, daß die Radioaktivität bei den schweren Ele- 
menten besonders häufig auftritt. Bei den leichteren Elementen ist sie 
eine Ausnahme, z. B. beim Rubidium (°’Rb) und Kalium (*°K). 
K.ohlenstoff-14 (!*C) und Tritium(?°H) entstehen unter dem Ein- 
fluß der kosmischen Strahlung durch Kernreaktionen.*’ Sie sind 
überall in sehr kleinen Mengen vorhanden. Ihre Konzentration hängt 
von der Vorgeschichte der betreffenden Substanzen ab. '*C besitzt 
eine Halbwertzeit von 5730 a. Die Messung des !*C-Gehaltes wird 
häufig zu Altersbestimmungen in kohlenstoffhaltigen (insbesondere 
organischen) Substanzen herangezogen. Da durch die Explosion von 


*) 2,4 Atome !*C pro s und cm? Erdoberfläche. 
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Tabelle 1.2. 
In der Natur vorkommende radioaktive Atomarten (Radionuklide) mit 
Halbwertzeiten 1,,. > 1 Tag. 


| Isotopen- 
Atomart Halbwertzeit| Strahlung | häufigkeit| Bemerkungen 
in % 
Ude 4,51:10°a | a,y,e” 99,276 
Uran I) 
2347 (UM) 2,47:10°a | a(y) 0,0057 
234Tn (UX,) 24,1d BT ,y,e” _Uran-Famil; 
»3°Th(Ionium) 18,0:10*%a | a,e” (y) ee 
*2°Ra(Radium) |1,602:10’a| a,y,e” el 
222Rn(Radon) 3,82 d a(y) ! 
10Po(RaF) 138,4 d .(Y) 
*!PBi(RaE) 5,0d B_(@) 
210pp (RaD) 2la B",y,e” (@) 
23T] (AcU = 7,1:108 a ,y 0,7196 
Actinouran) 
31 Th(UY) 25,5 h BD: 2958 
231Pa 3,25-10*a | ,y,e ER 
(Protactinium) = Sr 
>27 Tn(RdAc= [18,2d a, y,e” m Ai i 
Radioactinium) u: 
*27’Ac(Actinium) |21,6a B,a(y),e” 
223Ra(AcX = 11,43 d a, y,e” 
Actinıum X) 
?32Th(Thorium) |1,41:10!%a| a,y,e” 100 
228Tp (RdTh= |1,91a a(y), e” 
Radiothorium) Thorium- 
228Ra(MsTh, = |6,7a B,e” Familie 
Mesothorium ]) : A=4n 
224Ra(ThX = 3,64. d a, y,e” 
Thorium X) 
209%) >2:10'®a| a 100 
192pt on 1013 q & 0,78 
Pi 6-10!!a 0 0,0127 
187Re 4 . 101° P\ ß” 62,93 
a > 10° a P’,K 0,0123 
aHf 2-10° a a 0,163 
L7eTy 3-10! a BT ,y,e 2,60 
132Gd 1,1:10'%a | «a 0,20 
1475m 1,05-10!!a| a 15,07 
14ang 2,4: 10° a | « 23,87 
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Fortsetzung Tabelle 1.2. 


Isotopen- 
häufigkeit 
in % 


Atomart Halbwertzeit |. Strahlung Bemerkungen 


1,12-10!!a | K,ß7,y 0,089 
A1,2:10%a| K 0,87 
115]n 6: 101% a ß” II 
S7RH 5.1002 | B 27,85 
SION 6:10 a P’,K,y 0,25 
40K 1,26 :10°a | B°,K(ß*),y| 0,118 
entstehen in 
14C 5,73:10°a | der Atmosphä- 
10Be 2,5: 10° a ß re durch kos- 
"Be 53 d K,y mische Strah- 
°H 12,26 a PB" lung. 


*) Bei diesen Nukliden ist die Radioaktivität noch nicht mit Sicherheit fest- 
gestellt. 


Wasserstoffbomben zusätzlich größere Mengen Tritium in Freiheit ge- 
setzt wurden, sind Altersbestimmungen mit Tritium (Halbwertzeit 
12,26 a) zum Teil sehr stark gestört (vgl. Abschnitt 15.6.). 

Die natürliche Radioaktivität der Minerale ist von großer Bedeu- 
tung für die Bestimmung ihres Alters („radioaktive Uhren‘). Diese 
Datierungsmethoden, die insbesondere von PANETH entwickelt wur- 
den, beruhen auf der Bestimmung des Verhältnisses von zwei Atom- 
arten, die in genetischem Zusammenhang stehen (z. B. *He in Uran, 
206Ph neben Uran, ?°®Pb neben Thorium, *’Ar neben *°K, °’Sr ne- 
ben ®’Rb). Man benötigt dazu sehr empfindliche Meßanordnungen 
(vgl. Abschnitt 15.6.). | 


1.2. Periodensystem und Isotopie 


Heute sınd 104 chemische Elemente bekannt. Die Mannigfaltigkeit 
ihrer Eigenschaften kann am besten überblickt werden, wenn man das 
Periodensystem der Elemente zu Hilfe nimmt, das sich sowohl für 
praktische als auch für theoretische Überlegungen des Chemikers 
außerordentlich gut bewährt hat. Das Periodensystem der Elemente 
(Abb. (1-1)) wurde im Jahre 1869 von L. MEYER und D. MENDELEJEFF 
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2. I IV v VI Au VI m 
2 3 4 3 2 1 0 = 

[@) 

2 3 4 5 6 | 7 8 9 


4,0026 
2 He 
9,0122 10,911 12.0115 "14.0067 15,999% 18.9964, 20,183 
u Be =) sC 7N 80 gF ı Neil 
24,312 26 9815 28,086 : 32.064 35,453 39,948 
N 12Mg sAll Si 155 „Cl ıs Ar [M 
40.08 44,956 47,90 R 
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Cr Mn |[»sFe Co zsNi 
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29Cu „ozni aGalı Gel 3As|l 3,Se 3Br 36 Kr 
85,47 87,62 88,905 91,22 92,906 95,94 (99) 191,07 102,905 106,4 
37Rb |3Sr 39 Y “Zr |uaNb |62Mo IisTc 4RUu ısRh 4sPd 
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Abb. (1-1) Periodensystem der Elemente. 
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unabhängig voneinander aufgestellt, um die verwandtschaftlichen Be- 
ziehungen der Elemente deutlich zu machen. Zunächst waren noch 
viele freie Felder vorhanden für solche Elemente, deren Entdeckung 
noch ausstand. Es waren aber wichtige Voraussagen möglich über die 
Eigenschaften dieser noch nicht bekannten Elemente. Für die genaue 
Einordnung der Elemente nach ihren Ordnungszahlen leistete die spä- 
ter von MoseLeY (1913) aufgefundene Gesetzmäßigkeit wichtige 
Dienste. Danach ist die Wurzel aus der Frequenz v einer bestimmten 
Serie von Röntgenstrahlen proportional der Ordnungszahl Z, 


VYv=a(z-b) (1.1) 


(a und b sind Konstanten; b ist für alle Linien einer gegebenen Serie 
gleich, z. B. b=1,0 für die K,-Linien). Das Moseleysche Gesetz ist in 
Abb. (1-2) dargestellt. 

Die nach der Aufstellung des Periodensystems in verstärktem Maße 
einsetzende Entdeckung neuer Elemente kann in 3 Abschnitte einge- 
teilt werden, die.sich zeitlich überlagern. 
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0 0 20 30 440 50 60 
Ordnungszahl Z — 


Abb. (1-2) Moseleysches Gesetz: Abhängigkeit der Frequenz v der K,-Röntgenlinie 
von der Kernladungszahl Z. 


l. Abschnitt: Entdeckung stabiler Elemente 


Ein großer Teil der zunächst noch vorhandenen Lücken ım Perioden- 
system konnte — meist noch im vergangenen Jahrhundert — durch 
die Entdeckung weiterer Elemente aufgefüllt werden. Dadurch wurden 
insgesamt 83 Elemente bekannt, die in meßbarer Konzentration auf 
der Erde anzutreffen sind. Es handelt sich um die Elemente mit den 
Ordnungszahlen 1 (Wasserstoff) bis 83 (Wismut), ausgenommen die 
Elemente 43 und 61, außerdem die Elemente 90 (Thorium) und 92 
(Uran). Von den stabilen Elementen wurden zuletzt das Hafnıum 
(1922) und das Rhenium (1925) aufgefunden. 


2. Abschnitt: Entdeckung der in der Natur vorkommen- 
den radioaktiven Elemente 


Die Elemente Uran und Thorium waren bereits seit längerer Zeit be- 
kannt (KLAPROTH 1789 bzw. BERZELIUS 1828). Mit der Aufklärung 
des radioaktiven Zerfalls dieser Elemente, die vor allen Dingen mit 
dem Namen des Ehepaars MARIE und PIERRE CURIE verknüpft ist, 
konnten um die Jahrhundertwende eine Reihe von weiteren Lücken 
ım Periodensystem geschlossen werden. Die neu entdeckten Elemente 
waren meist nur durch ihre Strahlung nachweisbar; es handelte sich 
im allgemeinen um sehr geringe, nicht wägbare Mengen. Durch die 
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mit großer Sorgfalt durchgeführten Untersuchungen wurden in den 
Zerfallsprodukten des Urans und des Thoriums die Elemente 84 (Po = 
Polonium), 86 (Rn = Radon), 87 (Fr = Francium), 88 (Ra = Ra- 
dium), 89 (Ac = Actinium) und 91 (Pa = Protactinium) aufgefunden. 


3. Abschnitt: Entdeckung künstlicher Elemente 


Nach Abschluß der zweiten Entdeckungsperiode waren noch Lücken 
bei den Ordnungszahlen 43 und 61 vorhanden. Diese noch fehlenden 
Elemente konnten künstlich durch Kernreaktionen hergestellt wer- 
den. Ebenso wurde das Element 85 (At=Astat) zunächst durch Kern- 
reaktionen gewonnen; später wurde es auch in den Zerfallsreihen des 
Urans und des Thoriums aufgefunden. Besondere Bedeutung hat die 
Darstellung der auf das Uran folgenden Glieder der Actiniden er- 
langt. Bisher konnten folgende Elemente durch Kernreaktionen dar- 
gestellt werden :93 (Np= Neptunium), 94 (Pu=Plutonium), 95 (Am= 
Americium), 96 (Cm=Curıum), 97 (Bk=Berkelium), 98 (Ci=Calı- 
fornium), 99 (Es = Einsteinium), 100 (Fm = Fermium), 101 (Md = 
Mendelevium), 102 (No=Nobelium), 103 (Lr = Lawrencium), 104 
(Vorschlag Kurtschatovium). Die meisten dieser Transuranelemente 
wurden in Berkeley, Kalifornien, von SEABORG und seinen Mitarbei- 
tern erstmals hergestellt und beschrieben. Man darf damit rechnen, 
daß ın den kommenden Jahren noch einige weitere Elemente bekannt 
werden, obgleich ihre Darstellung mit immer größeren Schwierig- 
keiten verknüpft ist und dıe Halbwertzeiten geringer werden. 


Die im zweiten Abschnitt aufgeführten, in der Natur vorkommen- 
den radioaktiven Elemente und die im dritten Abschnitt erwähnten 
künstlichen Elemente faßt man unter dem Oberbegriff Radioelemente 
zusammen. Man spricht dann von einem Radioelement, wenn es von 
diesem Element nur radioaktive, aber keine stabilen Atomarten gibt. 
Zur Zeit sind 23 Radioelemente bekannt mit den Ordnungszahlen 
Z=43, Z=61 und Z > 83 (84 bis 104). 

Möglicherweise waren auch die künstlichen Elemente bei Entste- 
hung der Erde vorhanden und sind dann im Laufe der Zeit wieder zer- 
fallen. Das Alter der Erde beträgt nach unseren bisherigen Kenntnis- 
sen etwa 5-10° Jahre. Würde man genügend lange warten (etwa 
10° Jahre), so würde die Gruppe der künstlichen Elemente infolge 
ihres radioaktiven Zerfalls wieder von der Erde verschwunden sein. 
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Erst nach einer sehr viel längeren Zeit (etwa 10'? Jahre) wären auch die 
Elemente Uran und Thorium nebst ihren Folgeprodukten — d.h. 
alle in der zweiten Gruppe genannten natürlich vorkommenden radio- 
aktıven Elemente — praktisch vollständig zerfallen, und das Perioden- 
system würde beim Element 83 (Wismut) aufhören. 

Die Untersuchung der natürlich vorkommenden radioaktiven Ele- 
mente führte zu der wichtigen Erkenntnis, daß die Elemente in Form 
von verschiedenen Atomarten auftreten können, die sich durch ihre 
Massenzahlen unterscheiden. Bei der Untersuchung der Zerfallspro- 
dukte des Urans und des Thoriums hatte man nämlich 40 verschiedene 
radıoaktive Atomarten gefunden, die unterschiedliche Halbwertzeiten 
besaßen. Für diese 40 Atomarten standen aber auf Grund ihres che- 
mischen Verhaltens nur 12 Plätze des Periodensystems zur Verfügung. 
Das Problem wurde im Jahre 1913 durch Soppy gelöst, der vorschlug, 
jeweils mehrere dieser Atomarten auf dem gleichen Platz des Perioden- 
systems unterzubringen. Damit war der Begriff der Isotopie eingeführt 
(Isotop = auf dem gleichen Platz). Die isotopen Atomarten unter- 
scheiden sich durch ihre Massenzahlen (d. h. durch ihr Gewicht), 
nicht aber durch ihre chemischen Eigenschaften. Daß es solche isoto- 
pen Atomarten gibt, konnte bald darauf im Massenspektrographen 


IT 
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Abb. (1-3) Massenspektrum der Neon-Isotope. 
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nachgewiesen werden. In Abb. (1-3) ist als Beispiel das Massenspek- 
trum der Neonisotope wiedergegeben. 

Man kennt heute von vielen Elementen eine große Zahl von Isoto- 
pen, so beim Zinn 10 stabile und 15 instabile (d. h. radioaktive) Iso- 
tope, insgesamt also 25. Bei einigen Elementen tritt nur eine stabile 
Atomart auf, z. B. beiBe, F, Na, Al, P, J, Cs (Reinelemente). Von allen 
anderen Elementen sind aber im allgemeinen mehrere instabile.Isotope 
bekannt, die durch Kernreaktionen erzeugt werden können. 

Die verschiedenen Atomarten, die sich durch ihre Ordnungszahl 
oder Massenzahl unterscheiden, werden allgemein als Nuklide be- 
zeichnet. Zu ihrer Charakterisierung muß außer dem chemischen Sym- 
bol die Massenzahl angegeben werden. Auf Grund einer Empfehlung 
der Internationalen Union für Reine und Angewandte Chemie 
(IUPAC) ist es gebräuchlich, die Ordnungszahl Z links unten und die 
Massenzahl A links oben an das Symbol (z. B. S) zu setzen: $S oder *S. 
Die Angabe der Ordnungszahl ist nicht erforderlich, weil diese durch 
das chemische Symbol eindeutig definiert ist. Manchmal findet man 
auch die Massenzahl rechts oben neben dem Symbol; diese Schreib- 
weise ist jedoch für den Chemiker unzweckmäßig, weil in vielen Fällen 
die Ladung eines Ions rechts oben angegeben werden muß. Im fortlau- 
fenden Text ist es vorteilhaft, die Massenzahl mit einem Bindestrich 
hinter das Symbol zu setzen, z. B. C-12 an Stelle von '?C. 

Zur vollständigen Charakterisierung von radioaktiven Nukliden 
(oder Radionukliden) sind noch Angaben über die Halbwertzeit sowie 
über die Art und die Energie der von dem Radionuklid ausgesandten 
Strahlung erforderlich, z. B. 


3rr _B”(0,018MeV) , 37, 
> 12.26 = 


Es liegt auf der Hand, daß das Schema des Periodensystems unzu- 


reichend ist, um alle Nuklide einzutragen. Man geht deshalb zur 
Nuklidkarte über. 


1.3. Nuklidkarte 


Die Nuklidkarte basiert auf dem Proton-Neutron-Modell der Atom- 
kerne. Die ältere Vorstellung, daß der Kern aus Protonen und Elek- 
tronen besteht (Proton-Elektron-Modell) wurde wieder aufgegeben, 
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weil sie nicht in Übereinstimmung stand mit dem Platzbedarf und dem 
Spin der Elektronen. 

Das Atom besteht aus Kern und Hülle. Die Bestandteile des Kernes 
— Protonen und Neutronen — werden als Nukleonen bezeichnet. 
Für die Bindung zwischen diesen Nukleonen gibt es noch keine rest- 


Tabelle 1.3. 


Proton-Neutron-Modell als Grundlage für den Aufbau der Nuklide 
(P = Zahl der Protonen; N = Zahl der Neutronen) 


P N Nuklid Bemerkungen 


1 = IH stabil 
1 1 ®H=D stabil 
1 2 °>H=T instabil 
2 1 >He stabil 
2 2 *He stabil 
> 3 >He instabil 
2 4 6He instabil 
2 5 ”He instabil 
3 2 ie instabil 
3 3 6Li instabil 
3 4 "Li stabil 
3 5 Li instabil 
3 6 >Li instabil 
4 3 "Be instabil 
4 4 $Be instabil 
4 5 Be stabil 
4 6 1öBe instabil 
4 7 !lBe instabil 
5 3 °B instabil 
5 5 108 stabil 
5 6 118 stabil 
5 ei 12B instabil 
5 8 13B instabil 
6 4 26 instabil 
6 5 ne instabil 
6 6- 2C stabil 
6 7 © stabil 
6 8 RC instabil 
6 9 © instabil 
6 10 PC instabil 
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los befriedigende Theorie. Der positiv geladene Kern ist von der nega- 
tiv geladenen Elektronenhülle umgeben. Der Durchmesser eines 
Atoms ist von der Größenordnung 10 "® cm. Der Durchmesser eines 
Atomkerns aber beträgt nur 10”'? bis 10°1? cm. Die Dichte der 
Atomkerne ist somit von der Größenordnung 10'* g/cm? (das sind 
10° Tonnen/cm’); diese Dichte ist unvorstellbar hoch. 

Durch Kombination einer verschiedenen Anzahl von Neutronen 
und Protonen erhält man verschiedene Atomarten (Nuklide). In Tab. 
1.3. sind einige einfache ME a P ist 


2 


Pol volvelrve ah 
Pas 


Protonenzahl P 


Fa fafsfs 
FscVocisca-fnchoe 
fepafars 
Tefsefresefie 


N [_] stabile Nuklide 


10 
= instabile Nuklide 


Neutronenzahl N= A-Z —— 
Abb. (1-4) Auszug aus der Nuklidkarte. 


die Anzahl der Protonen im Kern, die gleich der Ordnungszahl Z ist 
(P=Z);N ıst dıe Zahl der Neutronen. Die Summe P+N ist gleich der 
Massenzahl A (P+N=A; bzw. N=A -Z). In der Nuklidkarte (Abb. 
(1-4)) ist als Ordinate die Zahl der Protonen und als Abszisse die Zahl 
der Neutronen aufgetragen. In diese Nuklidkarte lassen sıch alle be- 
kannten Nuklide eintragen. Man findet, daß die Nuklide im Bereich 
der leichteren Elemente dann stabil sind, wenn die Anzahl der Proto- 
nen und der Neutronen etwa gleich ist. Zur Zeit sind insgesamt etwa 
1300 Nuklide bekannt, dıe sich auf 104 verschiedene Elemente ver- 
teilen. Es gibt 270 stabile Nuklide und 64 bis 71*’ natürlich vorkom- 
mende radioaktive Nuklide. Von den letzteren treten 46 in den Zer- 
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fallsreihen des Urans und des Thoriums auf; 18 bis 25*) weitere sind 
über das Periodensystem verteilt und zum Teil sehr langlebig. 

Man kann jeweils bestimmte Nuklide zu Gruppen zusammenfassen 
und unterscheidet isotope Nuklide, isotone Nuklide und isobare Nu- 
:klide. Die Nuklide mit gleicher Protonenzahl (P bzw. Z gleich) heißen 
Isotope (isotope Nuklide; vgl. Abschn. 1.2.). Die Bezeichnung 
„lsotope““ oder „Radioisotope‘“ wird sehr häufig nicht im ursprüng- 
lichen strengen Sinne gebraucht, sondern an Stelle der exakten Be- 
zeichnung „Radionuklide“ oder „radioaktive Nuklide“. Die isotopen 
Nuklide stehen in der Nuklidkarte in waagerechten Reihen nebenein- 
ander (vgl. Abb. (1-5)). 


Isotone 


Isobare Isodiaphere 


Isotope 


Protonenzahl P ———— 


Neutronenzahl N ——» 
Abb. (1-5) Isotope, Isotone, Isobare (und Isodiaphere) in der Nuklidkarte. 


Beispiele: 
14, °H,°H 
HOBSH: nn n 14Sn, 1 15Sn, 1 Sn; 11 ’Sn, 1 18Sn, 1 1280; SH; RS 1290 
2277), u ‚„32U,233U,23+U,235U,23°U, 23’U,238U,239U, 24 U 
Die Nuklide mit gleicher Massenzahl (A bzw. P + N gleich) heißen 
Isobare (isobare Nuklide). Diese isobaren Nuklide stehen in Diagonal- 
reihen der Nuklidkarte (vgl. Abb.(1-5)). 
Beispiele: 
#22], SO AT, RK, 203, 408. 
138] 138%. 1380, 138, 138] q, 138 Ce, 138p.. 


*) Bei einigen Nukliden ist die Radioaktivität noch nicht mit Sicherheit nachgewiesen. 
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Die Nuklide mit gleicher Neutronenzahl (N bzw. A-Z gleich) hei- 
Ben Isotone (isotone Nuklide). Diese isotonen Nuklide stehen in 
senkrechten Reihen in der Nuklidkarte (vgl. Abb. (1-5)). 

Beispiele: 

13B, IE Ian. en UF, I8Ne 

368 37C], 38 Ar, 39K, +%Ca, *!Sc, *2Ti 

Unter Isodiapheren (isodiaphere Nuklide) versteht man Nuklide 
mit gleichem Neutronenüberschuß (A-2Z = N-Z gleich) ; sie stehen 
ebenfalls in Diagonalreihen (vgl. Abb.(1-5)). 

Außerdem besteht dıe Möglichkeit, daß man bei dem gleichen Nu- 
klıd — d. h. bei gleicher Anzahl von Protonen und Neutronen — 
unterschiedliche physikalische Eigenschaften findet (verschiedene 
Halbwertzeit und Energie der Strahlung). In diesem Fall spricht man 
von isomeren Zuständen oder kurz von Isomeren (Kernisomerie). 
Es handelt sich dabei um verschiedene Energiezustände desselben 
Nuklids (vgl. Abb. (1-6)). Der Übergang vom angeregten Zustand des 


0,12 "Ag (253d) 


(angeregter Zustand) 


Energie 


IU. 
> (0,116 MeV) 


(Grundzustand) 


"DAg (24,45) 


Abb. (1-6) Kernisomerie. 


Atomkerns (höhere Energie) zum Grundzustand ist „verboten“ 
(ähnlich wıe bei Atomspektren im sichtbaren Bereich); deshalb hat 
der angeregte Zustand eine gewisse Halbwertzeit, die zwischen dem 
Bruchteil einer Sekunde und vielen Jahren liegen kann. Oft ist die 
Halbwertzeit des angeregten Zustandes größer als die des Grundzu- 
standes. Der isomere Kern kann entweder durch Aussendung eines 
y-Quants in den Grundzustand übergehen oder direkt durch «- oder 
P-Zerfall in ein anderes Nuklid. Der angeregte (metastabile) Zustand 
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wird durch den Index m hinter der Massenzahl gekennzeichnet, z. B. 
110mA 9 bzw. Ag-110m. Sind mehrere metastabile Zustände vorhan- 
den, so unterscheidet man diese durch die Indizes m; , m. Es sind etwa 
250 Fälle der Kernisomerie bekannt. 

Beispiele für Isomere: 

137mBy(t,,2 = 2,6 min), '”’Ba (stabil) 

?>4mpg (UX,, tı,a = 1,17 min), *?*Pa (UZ, 1,72 = 6,75 h) 

sh (rn =2lmin),  "Sb(tya = 1,5min), 1?4Sb(t} 2 — 60d) 


1.4. Regeln für die Stabilität der Nuklide 


Man unterscheidet stabile Nuklide und instabile (radioaktıve) Nu- 
klide oder Radionuklide. Wie bereits in Abschnitt 1.1. dargelegt wur- 
de, kommt eine große Zahl von Radionukliden in der Natur vor. Man 
findet bei ihnen sehr unterschiedliche Halbwertzeiten. Beispiele für 
sehr langlebige Radionuklide sind: ?°?Th (1,2 = 1,41 10'°%a), "PU 
(tja = 451: 10° a), *K (tı,2 = 1,26 : 10° a). Bei ihnen kann man 
auch in langen Versuchszeiten keine nennenswerte Änderung der Men- 
ge oder der Aktivität feststellen. Man nennt sie deshalb auch quasista- 
bil und kann mit ihnen in ähnlicher Weise umgehen wie mit stabilen 


I U IR DE EEE EEE ER ER PS 


0 20 40 60 80 100 120 


Abb. (1-7) Stabile Nuklide. 
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Nukliden. Beispiele für kurzlebige Nuklide sind: *'?Pb (rt, „ = 10,6h), 
223Er (t,,2 = 22 min), ?1°Po (t},2 = 0,15 s). Ihre Menge und damit 
auch ihre. Aktivität ändern sich sehr rasch; dies muß man bei chemi- 
schen Reaktionen beachten. 

Vergleicht man die Protonenzahlen P und Neutronenzahlen N der 
stabilen Nuklide, so findet man beı den leichteren Nukliden für das 
Verhältnis N/P Werte von etwa 1, bei den schwereren Nukliden da- 
gegen N/P > 1 (vgl. Abb. (1-7)). Mit steigender Ordnungszahl (Pro- 
tonenzahl) ist ein immer größerer Neutronenüberschuß erforderlich, 
damit die Nuklide stabil sind. Als Neutronenüberschuß (auch Isoto- 
penzahl genannt) bezeichnet man den Wert A (Massenzahl) - 2 Z. 
Er beträgt z. B. 0 für *He, 3 für *”Sc, 11 für °°Y, 25 für '?°La und 43 
für 2°Bi. Verbindet man in der Nuklidkarte die stabilen Nuklide 
durch eine gemittelte Linie, so steigt diese zunächst unter einem Win- 
kel von 45° an; bei höheren Ordnungszahlen verläuft sie aber erheb- 
lich flacher (vgl. Abb. (1-7)). Man nennt diese Linie „Linie der P- 
Stabilität‘. 

Wie bereits in Abschnitt 1.3. erwähnt, sind insgesamt 270 stabile 
Nuklide bekannt. Betrachtet man sie entsprechend dem Proton-Neu- 
tron-Modell der Atomkerne etwas näher, so kann man folgende Kom- 
binationen unterscheiden: 

P gerade, N gerade (g,g-Kerne) — sehr häufig — 162 Nuklide 

P gerade, N ungerade (g,u-Kerne) — häufig — 55 Nuklide 

P ungerade, N gerade (u,g-Kerne) — häufig — 49 Nuklide 

P ungerade, N ungerade (u, u-Kerne) — selten — nur 5 Nuklide 

Diese ungleichmäßige Verteilung von Protonen und Neutronen 
widerspricht den Gesetzen der Statistik; aus der großen Häufigkeit 
von Nukliden mit gerader Protonenzahl P und gerader Neutronen- 
zahl N (g,g-Kerne) muß man schließen, daß diese Kombination beson- 
ders stabil ist. Die Nuklide mit ungerader Protonenzahl P und unge- 
rader Neutronenzahl N (u,u-Kerne) kann man als Ausnahmen anse- 
hen. (Einige Nuklide mit dieser Kombination haben wir als Radio- 
nuklide kennengelernt, die in der Natur vorkommen, z. B. 1%K, !2$La, 
17°] u). Beim Studium der Nuklidkarte fällt ferner auf, daß bei den 
Protonenzahlen bzw. Neutronenzahlen P bzw. N=2, 8, 20, 28, 50, 82, 
(126) besonders viele stabile Nuklide vorhanden sind. Diese Zahlen 
werden auch als magische Zahlen bezeichnet. Die große Häufigkeit 
dieser Protonen- und Neutronenzahlen wird erklärt durch einen 
schalenförmigen Aufbau der Atomkerne (den man sich ähnlich vor- 
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zustellen hat wie den schalenförmigen Aufbau der Elektronenhülle). 
Die Eigenschaften (Häufigkeit, Stabilität, Neutroneneinfang) der Nu- 
klide mit Werten von P bzw. N in unmittelbarer Nähe der magischen 
Zahlen sprechen ebenfalls für das Schalenmodell des Atomkerns. 

Im einzelnen kann man waagerechte Reihen und Diagonalreihen 
der Nuklidkarte näher diskutieren und kommt dabei zu folgenden Er- 
gebnissen: 


a) Waagerechte Reihen (isotope Nuklide) 


N gerade (g, g-Kerne) —- mehrere stabile. Isotope 

N ungerade (g, u-Kerne) — höchstens 2 stabile Isotope 
(eine Ausnahme bildet das Zinn: hier finden wir 3 stabile 
Isotope, !!°Sn, '!’Sn, 1!?Sn). 


P gerade | 


N gerade (u,g-Kerne) — höchstens? stabile Isotope 
N ungerade (u, u-Kerne) — keine stabilen Isotope 
(eine Ausnahme bilden die bereits oben genannten 
Nuklide ?H, $Li, '2B, !#N, '59Ta). 


P ungerade | 


Dieser Befund wird als gerade-ungerade Regel („odd-even rule‘) be- 
zeichnet. 


b) Diagonalreihen (isobare Nuklide) 


P gerade, N ea. biles Nuklid 
P ungerade, N gerade — nur eın stabiles Nukli 
d. h. diese Nuklide besitzen keine stabilen Isobaren 


(Ausnahmen liegen vor beiden Massenzahlen A = 113 
und A = 123). 


A gerade (P gerade, N gerade) — hier treten zwei stabile Isobare 
auf (ausnahmsweise auch 3 bei den Massenzahlen 
A = %, 124, 130, 136). 


A ungerade | 


Dieser Befund wird als Isobarenregel bezeichnet. 

Am einfachsten lassen sich die aus der Nuklidkarte erkennbaren 
Besonderheiten in der Mattauchschen Regel zusammenfassen. Sie lau- 
tet: Es gıbt keine benachbarten stabilen Isobaren. (Ausnahmen von 
dieser Regel treten auf bei den Massenzahlen A=113, 123,180). Die 
Mattauchsche Regel besaß große Bedeutung für die Auffindung der 
‚natürlich radioaktiven Nuklide. So ist z. B. in den folgenden natürlich 
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vorkommenden Isobaren-Tripeln das mittlere Nuklid radioaktiv: 
40 Ar Br 40X u 400g 
138B4_ 1381 4 _ 138 Ce 
1 TeYyH_ 176T 1 76HIf 


1.5. Regeln für die Umwandlung von Nukliden 


a-Aktivität wird vorwiegend bei Ordnungszahlen Z=P > 83 (Bi) ge- 
funden. Unterhalb dieser Ordnungszahl findet man mit wenigen Aus- 
nahmen nur ß-aktive Nuklide (bzw. K-Strahler). Die Bevorzugung 
der «-Aktivität beiden schweren Kernen wird verständlich, wenn man 
bedenkt, daß diese durch «-Zerfall einen Teil ihrer überschüssigen 
Masse (2 Protonen und 2 Neutronen) abstoßen können. Die a-Strahler 
sind in den meisten Fällen verhältnismäßig langlebig. 

Ein ß-Zerfall führt zu einem isobaren Nuklid; d. h. es tritt keine 
Änderung der Massenzahl A auf. Dabei wird entweder ein Neutron 
in ein Proton umgewandelt (#”-Aktivität) oder ein Proton in ein Neu- 
tron (ß*-Aktivität oder K-Strahlung). u,u-Kerne (A gerade) gehen 
dabei über in isobare g,g-Kerne; d. h. die weniger stabile Kombi- 
nation ungerade-ungerade wird ersetzt durch die stabilere Anordnung 
gerade-gerade. Diese Umwandlungen werden z. B. auch bei den natür- 
lich radioaktiven Nukliden 13K, 135La, '7°Lu beobachtet. 

Zur näheren Diskussion der ß-Umwandlung von radioaktiven Nu- 
kliden ıst es zweckmäßig, auf eine halbempirische Formel für die 
Bindungsenergie BE von Atomkernen zurückzugreifen (Weizsäk- 
ker-Formel): 


BE=E,+E+E+E -+E, (1.2) 


Diese Formel basiert auf dem Tröpfchen-Modell des Atomkerns, wo- 
bei die Nukleonen die „Moleküle“ dieses Tröpfchens sind, die sich 
gegenseitig anziehen. Ein solches Tröpfchen hat eine Volumenenergie 
E, und eine Oberflächenenergie E;. Die gegenseitige Abstoßung der 
Protonen wird durch eine Coulombenergie E, berücksichtigt. Dar- 
über hinaus enthält die Formel noch eine Symmetrieenergie E, und 
einen Energieterm E, (auch Paarungsenergie genannt), welcher der 
hohen Stabilität der g,g-Kerne und der niedrigen Stabilität der 
u,u-Kerne Rechnung trägt. Die Besonderheiten der magischen Zah- 
len, die zum Schalenmodell des Atomkerns führten, sind in der Weiz- 
säcker-Formel nicht berücksichtigt. 
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Der wichtigste Term ist die Volumenenergie E,. Sie beruht auf der 
gegenseitigen Anziehung der Nukleonen und steigt mit deren Zahl 
— d.h. mit der Massenzahl A — an. Rechnet man freiwerdende Ener- 
giebeträge mit positivem Vorzeichen, so folgt 


E,=+a,A. (1.3) 


Die gegenseitige Abstoßung der Protonen bewirkt eine Verringerung 
der Bindungsenergie um den Betrag 


B=- (1. 
Z (Ordnungszahl) ist die Zahl der positiven Ladungen des Atomkerns, 
A!’® ein Maß für den Radius; d.h. es wird angenommen, daß das Vo- 
lumen des Kerns mit der Zahl der Nukleonen anwächst — ebenso 
wie das Volumen eines Flüssigkeitströpfchens mit der Zahl der 
Moleküle. | 

Die an. der Oberfläche des Kerns befindlichen Nukleonen sind 
nicht so fest gebunden — ebenso wie die Moleküle an der Oberfläche 
eines Tröpfchens. Die Oberfläche ist proportional A?’?. Die Bindungs- 
energie verringert sich somit um die Oberflächenenergie 


Er — a A (1.5) 


Sieht man von der elektrischen Abstoßung der Protonen ab, so findet 
man, daß Kerne mit gleicher Zahl an Protonen und Neutronen (N=Z) 
am stabilsten sein sollten. Tatsächlich ist aber bei höheren Ordnungs- 
zahlen ein immer größerer Neutronenüberschuß A -2Z erforderlich. 
Dieser Neutronenüberschuß bewirkt aber eine zusätzliche Verminde- 
rung der Bindungsenergie um einen Betrag, der als Symmetrieenergie 
bezeichnet wird: 


rn 2 
_ 2, Az22 


E, 
j A 


(1.6) 


Die hohe Stabilität der g,g-Kerne wird durch einen positiven Beitrag 
zur Bindungsenergie berücksichtigt, die niedrige Stabilität der u,u- 
Kerne durch einen negativen Beitrag. Für u,g-Kerne und g,u-Kerne 
wird der Wert Null eingesetzt: 
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0 für g, u- und u, g-Kerne (1.7) 


+ 06(A,Z) für g, g-Kerne 
5- 
- 6(A,Z) für u, u-Kerne 


Näherungsweise ist ö & Bi 


Aus den experimentell bestimmten Nuklidmassen ergeben sich für 
die Konstanten folgende Zahlenwerte: a, 14,1MeV, a, = 0,585 
MeV, 3% 13,1 MeV, a, sc 19,4 MeV, a, a 135 MeV. 


Die Kurve für die Bindungsenergie BE bei einer bestimmten Mas- 
senzahl A als Funktion der Ordnungszahl Z hat die Form einer Para- 
bel. Wenn die Massenzahl ungerade ist, erhält man jeweils eine Kurve 
(E;=0), wenn die Massenzahl gerade ist, jeweils 2 Kurven. Die Öff- 
nung der Parabeln steigt mit wachsender Massenzahl an; d. h. die 
Unterschiede hinsichtlich der Bindungsenergie zwischen benachbar- 
ten Isobaren werden kleiner. Aus den experimentellen Werten folgt 
als Näherungsformel für die Berechnung des Scheitelpunktes Z, 
der Parabeln 
A 


We ee er nn, 
* 7 1,98000 + 0,01493 A273 


(1.8) 


Der stabilste Kern der betreffenden Isobarenreihe besitzt die Ord- 
nungszahl, die diesem Wert am nächsten liegt. Trägt man die Werte 
für Z, als Funktion der Massenzahl A in die Nuklidkarte ein, so er- 
hält man die Linie der P-Stabilität (,,Tal der stabilen Kerne“). 

In Abb. (1-8) ıst als Beispiel die Bindungsenergie für die Massen- 
zahl A = 73 aufgezeichnet. Da freiwerdende Energiebeträge positiv ge- 
rechnet werden, entspricht bei dieser Aufzeichnung das Minimum 
(höchste Bindungsenergie) dem stabılsten Zustand. Das stabilste Nu- 
klid in dieser Isobarenreihe ist das 35Ge. Die Nuklide mit Ordnungs- 
zahlen Z > 32 wandeln sich durch ß*-Zerfall in ””Ge um, die Nu- 
klide mit Ordnungszahlen Z < 32 gehen durch ß”-Zerfall in ’*Ge 
über. Je weiter die Nuklide vom tiefsten Punkt der Energie-Parabel 
entfernt sind, um so kürzer ist im allgemeinen die Halbwertzeit der 
Umwandlung. 

In Abb.(1-9) ist die Bindungsenergie für die Massenzahl A = 64 auf- 
getragen. Es ergeben sich 2 Kurven, die untere Kurve für g,g-Kerne 
und die obere für u,u-Kerne. Die stabilsten Nuklide in dieser Isobaren- 
reihe sind °*Ni und °*Zn. Die Art der Umwandlungen ist in Abb. 
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Abb. (1-8) Bindungsenergien und radioaktiver an für Nuklide mit ungerader Mas- 
senzahl (A = 73). 
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Abb. (1-9) Bindungsenergien und radioaktiver Zerfall für Nuklide mit gerader Massen- 
zahl (A = 64). 


(1—9) eingezeichnet. Für Een 6*Cu ergeben sich zwei Möglichkeiten: 
Es kann durch ß*-Umwandlung in °*Ni übergehen oder durch ß- 
Umwandlung in °*Zn. In ähnlicher Weise findet man für alle u,u- 
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Kerne, die sich auf der Linie der ß-Stabilität — d.h. im Tal der Kurve 
für die Bindungsenergie — befinden, eine gewisse Wahrscheinlichkeit 
für eine ß"-Umwandlung und eine gewisse Wahrscheinlichkeit für 
eine ß'- oder K-Umwandlung (z. B. *’K, °*Cu, ”*As, !°?Rh u. a.). 


1.6. Massenzahl und Nuklidmasse 


Die Massenzahl A gibt die Zahl der Nukleonen an (A=N +P);d.h. 
sie ist stets eine ganze Zahl. Die Nuklidmasse M dagegen ist die wahre 
Masse der Nuklide in atomaren Masseneinheiten (ame). 

Früher bestand ein Unterschied zwischen der physikalischen und 
der chemischen Atomgewichtsskala. Die physikalische Einheit wurde 
auf das Sauerstoffisotop '°O bezogen (Masse !°0= 16,000000 Ein- 
heiten), dıe chemische Einheit auf das natürliche Gemisch der Sauer- 
stoffisotope. Das chemische Atomgewicht des Sauerstoffs entsprach 
in der physikalischen Atomgewichtsskala der Summe der Häufig- 
keiten der einzelnen Sauerstoffisotope, multipliziert mit der jeweiligen 
Masse: 0,99759 - 16,000000 +0,00037 - 17,004507 +0,00204 - 
:18,004875—16,004462 ame (atomare Masseneinheiten). Der Um- 
rechnungsfaktor von der physikalischen Atomgewichtsskala in che- 
mische Atomgewichte betrug somit 16,000000 : 16,004462 = 
—0,999721 +0,000005 (der Fehler beruhte auf der Unsicherheit hin- 
sichtlich der Isotopenzusammensetzung des Sauerstoffs). 

1960 bzw. 1961 wurde eine neue Atomgewichtsskala eingeführt, 
die auf dem Kohlenstoffisotop '?C basiert (Masse '?C = 12,000000 
Einheiten). Die Vorteile dieser neuen Festlegung sind: In der Physik 
und in der Chemie wird nunmehr die gleiche Skala verwendet; die 
durch die Schwankungen der Isotopenzusammensetzung des natür- 
lichen Sauerstoffs verursachte Unsicherheit hinsichtlich der früheren 
chemischen Atomgewichte ist beseitigt. Der Unterschied zwischen der 
alten chemischen Atomgewichtsskala und der neuen Skala tst sehr ge- 
ring; die alten chemischen Atomgewichte sind nur um etwa 0,005% 
kleiner als die neuen Nuklidmassen, während die alten physikali- 
schen Atomgewichte etwa um 0,0318% größer sind. Es ist 1 ame 
(”C)=1,00031792 ame ('°O); daraus folgt für den Umrechnungs- 
faktor M (!?C) = 0,999682218 M (!°0). 

In Tab. 1.4. sind einige Nuklidmassen in alten und in neuen Ein- 
heiten zusammengestellt. In der Nuklidmasse ist stets auch die Masse 
der Elektronen des neutralen Atoms enthalten, d. h. Nuklidmasse= 
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Masse des Kerns +Masse der Elektronen. Eine atomare Massenein- 


heit (ame) entspricht 1,66044 10"?* g. 


Tabelle 1.4. 


Nuklidmassen in atomaren Masseneinheiten, Massendefekt und mittlere 


Nuklid Neue Skala 


(Basis '?C) 


1,0078252 
1,008 6652 
0,000 5486 


2,0141022 
3,0160497 


3,0160297 


Alte physikali- 


sche Skala 
(Basis '°O) 


1,008 13 
1,008 96 
0,000 5503 


2,014 71 
3,01695 


3,01693 


4,002 603 1 
6,018 89 


6,015125 
7,016004 
8,022487 
9,0268 


7,016929 

8,005 308 

9,012186 
10,013 534 
11,02166 


8,024 609 
10,012939 
11,009 305 
12,014 354 
13,017780 


10,01681 
11,011432 


| 12.000000 
13,003 354 
14,003 2419 


4,003 88 
6,020 86 


6,01690 
7,01818 
8,02502 
9,056 70 


7,019 150 

8,007 850 

9,01506 
10,016 75 
11,056. 698 


8,050 122 
10,016 18 
11,01284 
12,0182 
13,059 163 


10,020 84 
11,01499 
12,003 86 
13,007 56 
14,007 70 


®» Zum Vergleich hier aufgeführt 


Bindungsenergie pro Nukleon 


Massendefekt 


öM 
[ame] 


0,002388 4 
0,009 1066 


0,008 2859 
0,0303776 
0,0314120 


0,034 3458 
0,0421322 
0,044 3146 
0,047468.0 


0,040 3660 
0,060 6544 
0,0624420 
0,0697582 
0,070298 6 


0,0405102 
0,0695141 
0,0818133 
0,0854308 
0,0906702 


0,064 7828 
0,0788452 
0,098943 6 
0,1042547 
0,1130335 


BE/A = mitt- 
lere Bindungs- 
energie pro 
Nukleon 
[MeV] 


l,11 
2,83 


237 
7,07 
4,87 


5,33 
5,60 
5,16 
4,9] 


5,37 
7,06 
6,24 
6,49 
3:95 


4,46 
6,77 
6,92 
6,63 
6,49 


6,03 
6,86 
7,68, 
7,47 
7,52 
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Fortsetzung Tabelle 1.4. 


| BE/A = mitt- 
Alte physikali- | Massendefekt | lere Bindungs- 
Nuklid nn. nn sche Skala öM energie pro 
(Basis °C) (Basis !°0) [ame] Nukleon 
[MeV] 
> 15,010599 15,015372 0,114339 8 7,10 
3C 16,014 70 16,065 61 0,1189052 6,92 
IN 12,018 64 12,0226 0,079 39 6,15 
I3N 13,005 738 13,00991 0,101 030 7,24 
N 14,0030744 | 14,00754 0,112359 8 7,47 
BSN 15,000108 15,004 89 0,1239915 7,70 
I6N 16,006 103 16,0107 0,12668 1,37 
"N 17,008 45 17,013 86 0,13298 7,28 
1409 14,008 597 14,013050 0,105997 7,05 
Oo 15,003 070 15,0078 0,120187 7,46 
160 .15,9949149 | 16,000 000 0,13698 7,97 
oO 16,999 133 17,004 50 0,1456753 14,19 
180 17,9991600 | 18,0049 0,150095 8 1,11 
190 19,003 578 19,009 38 0,154 344 1,31 
0 20,00408 20,01043 0,162516 1.537 


Die genauesten Massenbestimmungen sind mit einem Massen- 
spektrographen oder einem Massenspektrometer möglich. Im Mas- 
senspektrographen wird eine photographische Platte zur Aufnahme 
des Massenspektrums benutzt. Im Massenspektrometer wird der 
Ionenstrom aufgefangen und gemessen. Die Meßgenauigkeit der 
heute bekannten Nuklidmassen bewegt sich zwischen 0,01 und 
10 ppm. 

Bei solchen. Teilchen, die sich mit sehr hoher Geschwindigkeit be- 
wegen, muß man zwischen der „bewegten Masse‘ m und der ‚„Ruhe- 
masse‘‘ m, unterscheiden. Aus der speziellen Relativitätstheorie folgt 
für ein Teilchen, das sich mit der Geschwindigkeit v bewegt: 


DL. BE (1.9) 


5 ; 
D) 
et 
/ c? 
c ıst die Lichtgeschwindigkeit. 
Nach EinsTEin besteht eine Äquivalenz zwischen Masse m und 
Energie E: 
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E = mc. (1.10) 


Dies folgt ebenfalls aus der speziellen Relativitätstheorie. Gleichung 
(1.10) ıst von fundamentaler Bedeutung für die Kernwissenschaften. 
Sie gibt an, welche Energiebeträge durch Kernreaktionen (z. B. Kern- 
spaltung, Kernfusion) — d. h. durch Umwandlung von Materie — 
in Freiheit gesetzt werden können. Da 1 ame=1,66044 10 "°* g und 
c = 2,997925 - 10!°cm s”!, folgt 1 ame = 1,49233 - 10” erg. Ver- 
schiedene Energieeinheiten und ihre Umrechnungsfaktoren sind in An- 
hang II zusammengestellt. In den Kernwissenschaften rechnet man 
vorzugsweise mit der Energieeinheit 1 eV. Dies ist die Energie, die 
ein Elektron aufnimmt, wenn es eine Spannung von ] Volt durch- 
läuft; 1eV=1,60210: 10” !? erg. Größere Energieeinheiten sind 1 keV 
= 10° eV und 1MeV=10° eV. Damit ist 


lame = 931,48 + 0,01 MeV a 931,5 MeV. (1.11) 


Entsprechend dem Proton-Neutron-Modell des Atomkerns ıst die 
Nuklidmasse (M) gleich der Summe der Massen der Protonen (My) 
und der Neutronen (M„) abzüglich eines kleinen Betrages öM, wel- 
cher der Bindungsenergie der Nukleonen im Kern entspricht, 


M = ZMy + NMy-6M; (1.12) 


öM bezeichnet man als Massendefekt, 


5M = 2 = zMy, + NMy-M. (1.13) 
C 


Dividiert man die Bindungsenergie BE durch die Massenzahl A, so 
erhält man die mittlere Bindungsenergie pro Nukleon 


BE _ 2 ZMyu + NMy-M 


nr rn (1.14) 


Diese ist für die leichten Kerne in Tab. 1.4. angegeben und in Abb. 
(1-10) als Funktion der Massenzahl aufgezeichnet, für die mittel- 
schweren und schweren Kerne in Abb. (1-11). Man erhält eine im 
wesentlichen stetig verlaufende Kurve. Bei den leichten Kernen fin- 
det man einige Unregelmäßigkeiten. So liegt die mittlere Bindungs- 
energie pro Nukleon für Deuterium (?H) besonders niedrig und für 
“He, !2C, 180 besonders hoch. Die letztgenannten Nuklide, insbeson- 
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Mittlere Bindungsenergie pro Nukleon, = 


an A—> 
Abb. (1-10) Mittlere Bindungsenergie pro Nukleon für die leichteren Nuklide. 


dere das He, zeichnen sich somit durch eine besonders große Stabili- 
tät aus. Bei den mittelschweren und schweren Kernen bewegt sıch die 
mittlere Bindungsenergie pro Nukleon zwischen etwa 7,5 und 8,8 
MeV. Sie steigt bis zur Massenzahl A=60 an (Eisenmetalle) und fällt 
dann allmählich ab. 

Die gerade-ungerade-Regeln, die in Abschnitt 1.4. behandelt wur- 
den, treten sehr deutlich in Erscheinung, wenn die partielle Bindungs- 
energie öÖBE des ‚„letzten‘‘ Protons oder Neutrons berechnet wird. 
Diese erhält man aus den folgenden Beziehungen: 


6 BE (Proton) = ($-1M + Mu -#M) c? 115 
ö BE (Neutron) = (*’3M + Mn -?M) c? 1:19) 
Beim Übergang von einem u,g- bzw. g,u-Kern zu einem g,g-Kern ist 
die partielle Bindungsenergie des „letzten“ Protons bzw. Neutrons 
stets verhältnismäßig hoch und beim Übergang von einem g,g-Kern 
zu einem u,g- bzw. g,u-Kern verhältnismäßig niedrig. In ähnlicher 
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Mittlere Bindungsenergie pro Nukleon, ——» 


Abb. (1-11) Mittlere Bindungsenergie pro Nukleon für mittelschwere und schwere 
Nuklide. 


Weise kann man auch die partielle Bindungsenergie eines $He-Kerns 
(«-Teilchens) berechnen und so den Kern auf seine Stabilität hinsicht- 
lich eines «-Zerfalls prüfen. 

Als Maß für die Stabilität der Nuklide wurde früher auch der von 
A | 
für den Packungsanteil f als Funktion der Massenzahl geht bei Ver- 
wendung der neuen Skala der Nuklidmassen bei !?C durch Null, 
durchläuft etwa bei der Massenzahl 60 (Eisenmetalle) ein Minimum 
und steigt dann wieder schwach an. 


verwendet. Die Kurve 


ASTON eingeführte Packungsanteil f = 
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Übungen zu Kapitel 1 


. Mit Hilfe der Nuklidkarte suche man die Isotope der Ordnungs- 


zahl Z = 20, die Isotone mit der NeutronenzahlN = A -Z = 28 
und die Isobaren mit der Massenzahl A = 96 heraus und schreibe 
jeweils die stabilen und die instabilen Nuklide auf. 


. Wieviele Isotone der Neutronenzahl N = 82 sind bekannt? Wie- 


viele davon sind stabil? Wieviele von diesen stabilen Isotonen ent- 
stehen aus Uran-Spaltprodukten? Welche Umwandlungen erlei- 
den diese Spaltprodukte? Wieviele Isotone mit N = 82 sınd insta- 
bil und in welche stabilen Endprodukte zerfallen sie? Welche Arten 
von Kernumwandlungen finden dabei statt und wie ändern sich 
die Massenzahlen? Welches bekannte Isoton mit N = 82 hat die 
kleinste Halbwertzeit und welches sendet die energiereichste 
y-Strahlung aus? 


. Welche stabilen Isotope der Elemente mit den Ordnungszahlen 60 


und 62 sind bekannt? Man diskutiere die Möglichkeit für die Exi- 
stenz eines stabilen Isotops des Elements mit der Ordnungszahl 
61. 


. Aus der Nuklidkarte suche man die Isomeren direkt oberhalb und 


unterhalb der magischen Zahlen N = 28,50 und 82 heraus und ver- 
gleiche ihre Anzahl. 


. 1947 wurde unter den langlebigen radioaktiven Produkten der 


Uranspaltung ein neues Element entdeckt. Es bildet ein flüchtiges 
Oxid, dessen Dampfdichte 9,69mal so groß ist wie die des Sauer- 
stoffs bei gleichem Druck und gleicher Temperatur, und enthält 
36,2 Gewichtsprozent Sauerstoff. Wie groß ist das Molekularge- 
wicht des Oxıds? An welcher Stelle des Periodensystems ist das 
Element einzuordnen? Welchem Element wird es in seinen chemi- 
schen Eigenschaften ähnlich sein? Wie groß ist das Atomgewicht 
des neuen Elements ungefähr? 


. Mit Hilfe der Weizsäcker-Formel (1.2) und der in Abschn. 1.5. an- 


gegebenen Koeffizienten zeichne man die Bindungsenergie als 
Funktion der Ordnungszahl für die Massenzahl A = 126 auf, trage 
die Zerfallsarten ein und vergleiche die Ergebnisse mit der Nuklid- 
karte. 


1. 
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Mit Hilfe der Funktion Z = f(A), die durch Differenzieren der 
Weizsäcker-Formel nach Z erhalten wird, bestimme man jeweils 
das stabilste Nuklid für die Massenzahlen A = 27, 127 bzw. 204 
und vergleiche mit der Nuklidkarte. 


. Für präzise Massenbestimmungen mit einer Genauigkeit von 10" 


bis 10° verwendet man die sog. Dublettmethode. Dabei wird an 
Stelle der absoluten Massen die Differenz zwischen zwei nahezu 
gleichen Massen bestimmt. Der Bequemlichkeit halber benutzt 
man die Massen von H-1, H-2 und O-16 als Sekundärstandard. 
FolgendeDubletts wurden sorgfältig gemessen (!?C'H,)* - (*°O)* 
— (,036378 ame bei m/e = 16; @H3)*- (7C)'* = 0,042285 ame 
bei m/e = 6; ('H,)* - @H)' = 0,0015478 ame bei m/e = 2. Aus 
diesen Werten berechne man die Massen von H-1, H-2 und O-16 
(Basis C-12 = 12,000000). 


. Um welchen Faktor ist die bewegte Masse größer als die Ruhemas- 


se a) für ein Proton von | MeV, b) für ein Elektron von 1 MeV? 


. Wie groß ist die Bindungsenergie pro Nukleon a) für ein Deuteron, 


b) für ein a-Teilchen? 


. Wie groß ist die partielle Bindungsenergie des letzten Protons für 


C-12, Ne-20 und Ca-40 sowie die des letzten Neutrons für C1-37? 
Man vergleiche die Ergebnisse mit der mittleren Bindungsenergie 
pro Nukleon. 


. Wie groß ist die partielle Bindungsenergie eines o-Teilchens für 


Ce-140? 


2. Eigenschaften der Atomkerne 


2.1. Kernradius 


Nachdem THomson das Elektron entdeckt hatte (1897), entwickelte 
er die Vorstellung, daß die Atome kugelförmige Teilchen seien mit 
einer gleichmäßigen Verteilung der positiven Elektrizität und der ne- 
gativen Elektronen (Thomsonsches Atommodell’1910). Dieses Modell 
stand jedoch nicht im Einklang mit der Streuung von «a-Teilchen in 
Metallfolien, die von RUTHERFORD: untersucht wurde. Insbesondere 
traten mehr gestreute &-Teilchen unter hohen Winkeln auf, als nach 
dem Thomsonschen Atommodell zu erwarten war. Auf Grund dieser 
Versuche gelang es RUTHERFORD 1911 zu zeigen, daß die positive La- 
dung der Atome in einem sehr kleinen Bereich, dem Atomkern, kon- 
zentriert sein mußte (Rutherfordsches Atommodell). Durch die über 
das gesamte Atom verteilten Elektronen wurde die Streuung der «- 
Teilchen nicht beeinflußt. Die Rutherfordsche Streuformel erlaubte 
die quantitative Deutung der Versuchsergebnisse. Sıe lautet 


Na ({?2ze\2 1 

u  (2Ze 1 21 

(9) = Lkr sin® (92) 2.1) 
2 a 7& 


n (9) ist die Zahl der unter dem Winkel 9 gestreuten a-Teilchen, die im 
Abstand a von der Streufolie auf die Flächeneinheit des Detektors auf- 
trifft. n, ıst die Zahl der einfallenden «a-Teilchen, d die Dicke der streu- 
enden Substanz, N dıe Zahl der Kerne pro Volumeneinheit der streu- 
enden Substanz und M, bzw. v, die Masse bzw. Anfangsgeschwindig- 
keit der «-Teilchen. 
, 2 
2 z I -< istdieCoulombsche Wechselwirkungzwischeneinem 
r 

«-Teilchen. (Ladung 2e) und einem Kern mit der Kernladung Z ın 
einem bestimmten Abstand r. Ein «-Teilchen beschreibt im Kraftfeld 
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eines Kerns die Bahn einer Hyperbel. Die Rutherfordsche Streufor- 
mel wurde 1913 Punkt für Punkt von GEIGER und MARSDEN geprüft: 
Die Abhängigkeit vom Streuwinkel 9, von der Dicke d der streuenden 
Substanz, von der Energie bzw. Geschwindigkeit v, der «-Teilchen 
und von der Kernladung Ze. In allen Fällen wurde Übereinstimmung 
erzielt. 

Während bei der Ableitung der Rutherfordschen Streuformel der 
Atomkern zunächst als punktförmig angenommen wurde, erhob sich 
nun die Frage nach dem tatsächlichen Radius des Kerns. Um Aus- 
sagen darüber zu gewinnen, prüfte man unter Verwendung von ener- 
giereichen «-Teilchen, bis zu welchem Abstand r vom Kern das 1/r?- 
Gesetz für die Coulombsche Abstoßung gültig war. Beim Aluminium 
zeigte sich, daß unterhalb r = 6: 10° '? cm die Abstoßung kleiner war, 
als man auf Grund der Coulombschen Wechselwirkung erwartete. 
Durch diese Versuche gelang es erstmals, den Bereich der Kernkräfte 
festzulegen und damit auch den Kernradius. Eine große Zahl von 
weiteren Streuversuchen erlaubte die Aufstellung der folgenden Be- 
ziehung zwischen dem Kernradius rg und der Massenzahl A: 


rk = nA”. (2.2) 


Aus den Streuversuchen mit a-Teilchen ergab sich r, = 1,4 : 10”? cm. 
Genauere Rechnungen führten zu dem Wert r,=(1,28 +0,05) : 10”? 
cm, während aus Versuchen mit schnellen Elektronen und mit u-Me- 
sonen r,—(1,2 +0,1) 101? cm resultierte. Die Größe 10°"? cm wur- 
de als neue Längeneinheit eingeführt: 10°!” cm = 1 Fermi (F) oder 
l Femtometer (fm). 

Die unterschiedlichen Ergebnisse beruhen darauf, daß z. B. die 
Streuung der Elektronen von der Ladungsverteilung im Kern abhängt, 
nicht aber von der Verteilung der Kernkräfte, während für die Wech- 
selwirkung des Kerns mit Neutronen die Kernkräfte verantwortlich 
sind. Um die Ladungsverteilung im Kern näher zu untersuchen, muß 
man sehr energiereiche Elektronen verwenden, deren de Broglie-Wel- 
lenlänge kleiner ist als der Kerndurchmesser (Energie > 100 MeV). Im 
Innern des Kerns ıst die Ladungsverteilung konstant und fällt dann 
innerhalb eines verhältnismäßig großen Bereiches kontinuierlich ab: 
Die Ladungsverteilung wird charakterisiert durch den Halbwertra- 
dius c und die Hautdicke d (vgl. Abb.(2-1)). Für alle Kerne mit Kern- 
ladungszahlen Z > 10 gilt c=1,07: 101°: A! cmundd a 2,4: 10"? 
cm. Die Verteilung der Neutronen im Kern ist experimentell weniger 
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Abb. (2-1) Ladungsverteilung in einem. Kern (c = Halbwertradius, d = Hautdicke). 


gut zugänglich als die Verteilung der Protonen (Ladungsverteilung). 
Man darf aber annehmen, daß die Neutronen die gleiche Verteilungs- 
kurve zeigen wie die Protonen; dann ist aber auch die Massenvertei- 
lung im Kern gleich der Ladungsverteilung (vgl. Abb.(2-1)). 

Die Reichweite der Kernkräfte kann durch eine Potentialkurve 
wiedergegeben werden (Abb.(2-2)). Verständlicherweise ist der durch 
die Reichweite der Kernkräfte bestimmte Wert für den Kernradius 
etwas größer als der aus der Ladungs- bzw. Massenverteilung erhal- 
tene Wert. | 


Potential U ——— 


oO 


Uo 


Abb. (2-2) Potentialkurve für die Reichweite der Kernkräfte (Potentialtopf). 
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Wichtig ist der aus diesen Ergebnissen resultierende Befund, daß 
die Dichte der Atomkerne praktisch konstant ist, d. h. unabhängig 
von der Massenzahl A. Aus der Beziehung zwischen Radius und Mas- 
senzahl berechnet man für die Dichte 


A l 
Prem A4 — = 7 “2: 10!*g/cm?. (2.3) 
zur N, nrıN, 


3 
(N; = Loschmidtsche Zahl) 


2.2. Kernkräfte 


Aus den Rutherfordschen Streuversuchen folgt, daß die Kernkräfte 
nur eine sehr kurze Reichweite besitzen und mit wachsender Entfer- 
nung vom Kern sehr rasch abfallen. Wenn man den Potentialverlauf 
für die Annäherung von zwei Nukleonen aufzeichnet (Abb. (2-3)), so 
erhält man ein ähnliches Bild wie für die chemische Bindung zwischen 
zweı Atomen (vgl. Morse-Funktion); jedoch sind die Abstände um 
etwa 5 Größenordnungen kleiner und die Energien um mehr als 6 Grö- 
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Abb. (2-3) Potentialverlauf bei der Annäherung von zwei Nukleonen. 
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Benordnungen höher. Erst bei einem Abstand der Nukleonen, der 
kleiner ist als etwa 2,4 - 10°!” cm, werden die Kernkräfte wirksam. 
Dann findet eine Anziehung statt, wobei das Potential sehr hohe nega- 
tive Werte annimmt. Bei kleineren Abständen (etwa 0,4 : 10°!° cm) 
tritt eine sehr starke Abstoßung der Nukleonen ein; das Potential er- 
reicht sehr hohe positive: Werte. 

Die Bindungsenergie pro Nukleon ist — von kleineren Schwankun- 
gen abgesehen — unabhängig von der Massenzahl, d. h. der Zahl der 
Nukleonen (vgl. Abb. (1-11)). Das bedeutet, daß jedes Nukleon nur 
mit einer beschränkten Anzahl von anderen Nukleonen in Wechsel- 
wirkung tritt. Wenn alle Nukleonen miteinander in Wechselwirkung 
stünden — ähnlich wie geladene Teilchen der Coulombschen Wech- 
selwirkung unterliegen —, würde die Bindungsenergie pro Nukleon 
mit der Zahl der Nukleonen ansteigen. Die Bindungsenergie der Nu- 
kleonen ım Kern läßt somit eine gewisse Analogie zur chemischen 
Bindung zwischen Atomen erkennen. Auch im Falle der chemischen 
Bindung tritt immer nur eine beschränkte Zahl von Nachbaratomen 
miteinander in Wechselwirkung, sei es durch kovalente Bindung oder 
durch van der Waalssche Kräfte. Man spricht deshalb von einer Ab- 
sättigung der chemischen Bindungskräfte und in Analogie dazu auch 
von einer Absättigung der Kernkräfte. Als Modell eines Atomkerns 
kann ein Flüssigkeitströpfchen dienen, dessen Moleküle durch van 
der Waalssche Kräfte zusammengehalten werden (Tröpfchen-Modell 
des Atomkerns). 

Die Coulombsche Abstoßungsenergie E, zwischen zwei Protonen 
ist verhältnismäßig gering; sie beträgt (Elementarladung e, Abstand 


| 2 
ra3:10° 13cm) E, = — @ 0,5 MeV und ist damit klein gegenüber 
‚der Bindungsenergie pro Nukleon (= 8 MeV). Für eine größere An- 
zahl von Protonen Z steigt die gesamte Coulombsche Abstoßung aber 
an nach der Gleichung | 
3 


e? 
E, = = Z(Z-D)--, (2.4) 
5 rk 


(Kernradius rg), während die Kernkräfte eine Absättigung zeigen. Die 
Coulombsche Abstoßung bewirkt somit, daß schwere Kerne nicht 
stabil sind. 

Zur Erklärung der Absättigung der Kernkräfte kann man ähnliche 
Überlegungen anstellen wie im Falle der chemischen Bindung. Als 
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einfaches Beispiel dient das Wasserstoffmolekülion Hz , das aus 2 Pro- 
tonen und einem Elektron besteht. Die rechnerische Behandlung der 
chemischen Bindung zwischen den beiden Protonen führt zu einer Be- 
ziehung, in der normale Kräfte und Austauschkräfte auftreten. Diese 
Austauschkräfte beruhen darauf, daß das Elektron sich entweder bei 
dem einen oder dem anderen Proton aufhalten, d. h. seine Position 
austauschen kann. Austauschkräfte können anziehenden oder absto- 
Benden Charakter haben, je nach dem Zustand, in dem sich die Teil- 
chen befinden. Zur Deutung und mathematischen Behandlung der 
Kernkräfte nımmt man an, daß auch zwischen Nukleonen Austausch- 
kräfte wirksam sind. Unmittelbar nach der Entdeckung des Neutrons 
(1932 durch CHADWIcK) nahm HEIsENBERG bereits an, daß die elektri- 
sche Ladung zwischen einem Proton und einem Neutron hin- und her- 
springen kann (ähnlich wie das Elektron zwischen zwei Protonen im 
Wasserstoffmolekülion). Dieses Bild versagte jedoch bei der quantita- 
tiven Behandlung; es ergaben sich viel zu kleine Werte für die Kern- 
kräfte. Deshalb sagte YuUKAWA 1935 die Existenz eines neuen Teil- 
chens voraus, das er Meson nannte, weil seine Masse zwischen der 
Ruhemasse eines Elektrons und eines Nukleons liegen sollte. Auf 
diesem Teilchen baute er die Mesonentheorie der Kernkräfte auf. 
Später wurden verschiedene Arten von Mesonen entdeckt. Die quan- 
tıtative Behandlung der Kernkräfte ist jedoch noch nicht gelungen. 
Offenbar sind die Kenntnisse über ihre Natur noch unzureichend. 
Über die Kräfte zwischen jeweils zwei Nukleonen können aus der 
Nuklidkarte einige Aussagen gewonnen werden. Das Vorhandensein 
einer etwa gleichen Anzahl von Protonen und Neutronen ın den stabi- 
len leichten Kernen legt die Vermutung nahe, daß zwischen einem 
Neutron und einem Proton eine besonders starke Anziehung besteht 
(n-p-Kräfte). Dafür spricht auch die Existenz des Deuterons, während 
z. B. ein Diproton nicht beständig ist. Geht man davon aus, daß auch 
jeweils zwischen zwei Protonen und zwei Neutronen eine Anziehung 
besteht (p-p- bzw. n-n-Kräfte), so müssen diese Anzıehungskräfte 
etwa gleich groß sein (abgesehen von der Coulombschen Abstoßung 
zwischen zwei Protonen) ; sie können aber nicht größer sein als die An- 
ziehungskraft zwischen einem Proton und einem Neutron; denn sonst 
würden die stabilen leichteren Kerne einen Überschuß an Protonen 
oder Neutronen enthalten. Der Neutronenüberschuß bei den schwere- 
ren Kernen ist zur Kompensation der etwa mit dem Quadrat der Ord- 
nungszahl ansteigenden Coulombschen Abstoßung zwischen den Pro- 
tonen erforderlich. Da jedes Nukleon nur mit einer begrenzten Zahl 
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von anderen Nukleonen in Wechselwirkung treten kann, muß bei 
schwereren Kernen in steigendem Maße eine Wechselwirkung zwi- 
schen Neutronen (n-n-Kräfte) in Betracht gezogen werden. Auf Grund 
dieser Überlegungen bestehen zwei Möglichkeiten: 
a) Ladungsunabhängigkeit der Kernkräfte; d. h.: 

n-p-Kräfte = n-n-Kräfte = p-p-Kräfte 
b) Ladungssymmetrie der Kernkräfte; d. h.: 

n-p-Kräfte > n-n-Kräfte = p-p-Kräfte 
Zur Prüfung dieser beiden Möglichkeiten können die Energiezustän- 
de der Kerne herangezogen werden. Die nähere Untersuchung der 
Energiezustände isobarer Kerne spricht für die Ladungsunabhängig- 
keit der Kernkräfte. Dies führt zu der Vorstellung, daß das Proton 
und das Neutron als zwei verschiedene Zustände ein und desselben 
Teilchens aufgefaßt werden können, wobei die Ladung als Veränder- 
liche anzusehen ist. Der jeweilige Zustand des Nukleons wird durch 
eine Quantenzahl, den sog. Isospin r, gekennzeichnet: 


T=+ 5 für ein Neutron, 7 = -> für ein Proton. Die Ladung eines 


Nukleons ıst dann ; -T. 


Die Quantenzahl T für den Isospin eines Kerns, der aus Z Protonen 
und N Neutronen besteht, ergibt sıch zu 


T= S(N-2). (2.5) 


Die bisherigen Ergebnisse sprechen dafür, daß auch hinsichtlich des 
Isospins ein Erhaltungssatz gilt, ähnlich wie für den Drehimpuls. 


2.3. Elementarteilchen 


Noch vor einigen Jahrzehnten glaubte man, daß die Elemente und da- 
mit auch die gesamte Materie aus einer verhältnismäßig kleinen An- 
zahl von verschiedenen Elementarteilchen aufgebaut sei. Elektronen 
sind schon seit 1858 in Form von Kathodenstrahlen bekannt; der 
Name „Elektron“ wurde 1881 eingeführt. Protonen sind ebenfalls 
schon verhältnismäßig lange bekannt, zunächst in Form von Kanal- 
strahlen (seit 1886); sie wurden 1914 als Bestandteile der Wasserstoff- 
atome erkannt. Die Entdeckung des Neutrons im Jahre 1932 durch 
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CHADWICK hatte eine stürmische Entwicklung der Kernwissenschaf- 
ten zur Folge. Im gleichen Jahre (1932) beobachtete AnDERSsoN Teil- 
chen, die sich wie Elektronen verhielten, aber im Magnetfeld ın ent- 
gegengesetzter Richtung abgelenkt wurden; sıe wurden Positronen 
(positive Elektronen) genannt. In Analogie dazu bezeichnet man das 
Elektron auch als Negatron. 

Bald nachdem YUKAWA zur Deutung der Kernkräfte seine Theorie 
von der Existenz mittelschwerer Teilchen (Mesonen) aufgestellt hatte 
(1935), wurden verschiedene Arten von derartigen Teilchen entdeckt. 
Die Mesonen sind alle sehr instabil; ihre Halbwertzeit beträgt maxi- 
mal etwa 1 us. Sie spielen deshalb für chemische Untersuchungen nur 
eine untergeordnete Rolle. Das gleiche gilt für die sog. Hyperonen, 
deren Masse größer ist als die Masse der Nukleonen. Sıe sind ım allge- 
meinen noch kurzlebiger als die Mesonen (Halbwertzeiten von der 
Größenordnung 10 '9 s). Mesonen und Hyperonen treten bei Reak- 
tionen von hochenergetischen Teilchen in Erscheinung. 

Nach der Neutrinohypothese von FERMI (1934) sollte bei der B-Um- 
wandlung von radioaktiven Nukliden ein sehr leichtes ungeladenes 
Teilchen auftreten. Die Existenz solcher Teilchen wurde auch von 
PAULI sowie in der Theorie von YUKAwA gefordert. Das Neutrino 
konnte aber erst vor einigen Jahren mit einem großen experimentellen 
Aufwand nachgewiesen werden. Seine Wechselwirkung mit Materie 
ist außerordentlich gering. 

Interessant ist die Tatsache, daß man von fast allen Elementarteil- 
chen sog. Antiteilchen gefunden hat, welche die gleiche Masse, aber 
entgegengesetzte Richtung des Drehimpulses (Spin) und des magne- 
tischen Momentes sowie gegebenenfalls auch entgegengesetzte La- 
dung besitzen. So ist das Positron das Antiteilchen des Elektrons. 
Das Antiproton (negative Ladung, magnetisches Moment negativ, 
d. h. antiparallel zum Spin) ist das Antiteilchen des Protons (magne- 
tisches Moment positiv, d. h. parallel zum Spin), und das Antineutron 
(magnetisches Moment positiv, d. h. parallel zum Spin) ist das Anti- 
teilchen des Neutrons (magnetisches Moment negativ, d. h. antipa- 
rallel zum Spin). Teilchen und Antiteilchen können nicht nebeneinan- 
der existieren. Sobald sie zusammentreffen, findet eine sog. Zerstrah- 
lung statt; d.h. die Teilchen verschwinden, und an ihrer Stelle tritt eine 
Vernichtungsstrahlung auf. Aus einem Elektron (Negatron) und 
einem Positron bildet sich intermediär ein Positroniumatom, und zwar 
entweder im Singulettzustand (antiparalleler Spin, Drehimpuls Null, 
Halbwertzeit etwa 10 °® s) oder im Triplettzustand (paralleler Spin, 
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Drehimpuls h/2 rn, Halbwertzeit etwa 10° s). Wegen der Impulser- 
haltung entstehen aus dem Singulettzustand zwei y-Quanten, aus dem 
Triplettzustand drei. Die Gesamtenergie E der beiden y-Quanten, die 
aus dem Singulettzustand des Positroniumatoms hervorgehen, ist 
äquivalent der Summe der Massen des Elektrons und des Positrons: 


E = 2mc? (2.6) 


(m=Masse des Teilchens bzw. Antiteilchens). Durch Einsetzen der 
. Zahlenwerte erhält man 


2 931,5 
1836 
hv = 0,51 MeV. 


E=2h = MeV = 1,02 MeV 


(2.7) 


Als Vernichtungsstrahlung von Nukleonen treten mehrere Mesonen 
auf. Ob ein beliebiges System aus Materie oder Antimaterie besteht, 
hängt davon ab, welche Teilchen im Überschuß vorhanden sind. So 
sind grundsätzlich auch Sterne denkbar, die aus Antimaterie bestehen. 

Tab. 2.1. gibt eine Übersicht über die zur Zeit bekannten Elemen- 
tarteilchen. Man teilt sie ein ın Leptonen (leichte Teilchen), Mesonen 
(mittelschwere Teilchen) und Baryonen (schwere Teilchen). Die Pho- 
tonen (Lichtquanten bzw. y-Quanten) kann man auf Grund der Du- 
alıtät zwischen Wellen und Teilchen ebenfalls in diese Tabelle auf- 
nehmen. Die Energie E der Photonen ist proportional ihrer Frequenz 
v bzw. umgekehrt proportional ıhrer Wellenlänge: 


he 


Be 
En 


(2.8) 
(h = Plancksches Wirkungsquantum = 6,6256: 10" *"ergs = 4,1356 
- 10”?! MeV s). Die Photonen können im allgemeinen zu den leichten 


Teilchen gezählt werden. Ihre Masse steigt direkt proportional mit 
ihrer Energie an: 
E _bv 


= Be 22 
Mg c? en 


(c=Lichtgeschwindigkeit). Ihre Ruhemasse ist Null. 
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2.4. Drehimpuls 


Bei genauer Betrachtung der Atomspektren der Elemente fand man 
eine Aufspaltung der Spektrallinien, die als Hyperfeinstruktur bezeich- 
net wird. Diese Hyperfeinstruktur kann zum Teil darauf beruhen, daß 
die Elemente aus verschiedenen Isotopen bestehen. Da sie aber auch 
bei Reinelementen gefunden wird, folgt, daß die Kerne einen Dreh- 
impuls besitzen müssen. Der Drehimpuls bedingt ein magnetisches 
Moment des Kerns, das mit dem magnetischen Moment der Elektro- 
nen in Wechselwirkung tritt. Je nach der Orientierung des Kerndreh- 
impulses zu dem Gesamtdrehimpuls der Elektronen ergeben sich 
kleine Unterschiede in der Energie der Atome. Daraus resultiert die 
Hyperfeinstruktur der Spektrallinien, die beim Anlegen eines äußeren 
Magnetfeldes beobachtet wird. 

Der Kerndrehimpuls kann aus der Multiplizität und dem Abstand 
der Spektrallinien in den sog. Hypermultipletts berechnet werden. 
Neuere Untersuchungsmethoden sind: Radiofrequenz-Spektrosko- 
pie, Mikrowellen-Spektroskopie und Ablenkung von Molekular- 
strahlen im magnetischen Feld. 

Ebenso wie der Drehimpuls der Elektronen*® hat auch der Kerndreh- 
impuls quantenmechanische Eigenschaften und wird ebenfalls in Ein- 


h tele 
heiten von Dr gemessen. Der Kerndrehimpuls / ist ein Vektor vom 
TI 


Betrag yıd +1) g ] ıst die Quantenzahl für den Kerndrehimpuls 


und wird meist als „Kernspin“ bezeichnet. Für Kerne mit gerader 
Massenzahl A ist / = 0, 1,2,3...., für Kerne mit ungerader Massen- 
3.3 
hI=-,5,>. 
“ra 
spin / = 0. u,u-Kerne besitzen einen ganzzahligen Kernspin, der im 
allgemeinen von Null verschieden ist. g, u- und u, g-Kerne haben einen 


.. Alleg, g-Kernehaben im Grundzustand den Kern- 


halbzahligen Kernspin mit Werten zwischen ; und - 


Zur Erklärung des Kerndrehimpulses nimmt man an, daß die Nu- 
kleonen (Protonen und Neutronen) ähnlich wie die Elektronen um 
eine Achse rotieren, die durch ihren Schwerpunkt geht, und sich außer- 


*) Der Drehimpuls (Spin) eines Elektrons beträgt I h, ebenso der Drehim- 


DIT. 2 
puls eines Protons oder eines Neutrons. 
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dem innerhalb des Kerns auf bestimmten Bahnen bewegen. Infolge 
ihrer Rotation besitzen alle Nukleonen einen Eigendrehimpuls (Spin); 
dies ist ein Vektor vom Betrag (3 u. ) =. Unter dem Einfluß 
eines äußeren Magnetfeldes führt das Nukleon eine Präzessionsbe- 
wegung aus, deren Achse mit der Richtung des Magnetfeldes überein- 
stimmt (vgl. Abb. (2-4)). Dabei trıtt eine sog. Richtungsquantelung 


Abb. (2-4) Richtungsquantelung des Spins "5 eines Nukleons in einem äußeren Mag- 
netfeld 7. 


auf derart, daß die Komponente des Spinvektors in Richtung des Mag- 

netfeldes entweder + uk oder — Bi beträgt. Die Komponente des 
| DIR 2 2n 

Spinvektors in Feldrichtung ist meßbar, während man den Betrag des 

Spins aus theoretischen Überlegungen herleiten muß. Infolge ihrer 

Bewegung auf bestimmten Bahnen innerhalb des Kerns besitzen die 


Nukleonen einen Bahndrehimpuls. Dies ıst ein Vektor vom Betrag 


U) -(Quantenzahl N). Der Eigendrehimpuls s und der Bahn- 


. mer . . . 
drehimpuls / setzen sich vektoriell zusammen zum Gesamtdrehim- 
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—> . 
puls i eines Nukleons: 


vers, (2.10) 


Der Betrag des Gesamtdrehimpulses ist if: + s) m Die Quan- 
7 


tenzahl i kann aus den Quantenzahlen / und s berechnet werden ( = 


= 5 . >, ) Die Komponenten von i ineiner vorgegebenen Rich- 


tung sind ungerade halbzahlıge Vielfache von > 
TL 


Ein einzelnes Nukleon besitztnur einen Eigendrehimpuls (Spin) vom 


Betrag > —; in diesem Fall ist die Bezeichnung Kernspin korrekt. 
70 


Der Begriff Kernspin hat sich aber auch eingebürgert zur Kennzeich- 


nung des Gesamtdrehimpulses T eines aus mehreren Nukleonen be- 
stehenden Kerns bzw. der Quantenzahl / dieses Gesamtdrehimpulses. 


-—> 
Der Gesamtdrehimpuls z eines Kernes setzt sıch vektoriell aus dem 
FOHRIERERNESEANE L und dem Gesamtspin ‘S zusammen: 


Dali Ses 2, (2.11) 
Der Gesamtbahndrehimpuls L ist die Vektorsumme der Bahndreh- 


impulse T und der Gesamtspin 'S die Vektorsumme der Eigendreh- 


— 9% i 
impulse s = einzelnen Nukleonen. ZL ıst ein Vektor vom Betrag 


VL(L+ ) (Quantenzahl 7 = 1,2, 3, ...); seine Komponenten 


in a sind ganzzahlige Vielfache von 3 5 ist ein Vektor 


vom Betrag) S(S +1) 4 Quantenzahl = - 5 >, 


ponenten in Feldrichtung sind ganzzahlige Vielfache von . Die 
TT 


.); seine Kom- 


Quantenzahl S für den Gesamtspin ist im Falle einer geraden Massen- 
zahl A eine ganze Zahl und im Falle einer ungeraden Massenzahl eine 
ungerade halbe Zahl. Aus der Tatsache, daß alle g, g-Kerne im Grund- 
zustand den Kernspin / = 0 besitzen, folgt, daß sowohl die Protonen 
als auch die Neutronen sich hinsichtlich ihres Drehimpulses paarweise 
absättigen können. 
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Für den Gesamtdrehimpuls (Kernspin) 7 gilt ein Erhaltungssatz: 
Bei allen Veränderungen innerhalb eines Systems (z. B. Kernreak- 
tionen) bleibt der Gesamtdrehimpuls erhalten. Wendet man diesen 
Erhaltungssatz auf die Proton-Elektron-Hypothese vom Aufbau der 
Atomkerne an, so ergeben sıch beı.einer Reihe von Nukliden (z. B. den 
u,u-Kernen ?H, $Li, '2B, '#N) Widersprüche, woraus folgt, daß diese 
Hypothese nicht richtig sein kann. 


2.5. Magnetisches Dipolmoment 


Die Rotation eines geladenen Teilchens bewirkt ein magnetisches Mo- 
ment (Dipolmoment). Das magnetische Moment eines Elektrons be- 
trägt nach der Theorie 


h 
Ip = . — = 0,92732 : 10° erg/Gauß (2.12) 


(e ist die elektrische Elementarladung, m, die Masse des Elektrons und 
c die Lichtgeschwindigkeit). up wird als Bohrsches Magneton be- 
zeichnet. Der experimentell bestimmte Wert für das magnetische Mo- 
ment eines Eiektrons stimmt sehr gut mit dem berechneten Wert für 
Up überein. 

Das magnetische Moment der Atomkerne ist viel geringer. Als 
Einheit dient 1 Kernmagneton: 


— 0,50505 - 1023 erg/Gauß (2.13) 


(m, Masse des Protons). Ein Kernmagneton ist somit um den Faktor 
m./m,=1/1836 kleiner als ein Bohrsches Magneton. Die Werte für 
das magnetische Moment der Atomkerne bewegen sich zwischen 0 und 
5 Kernmagnetonen. Das magnetische Moment des Protons stimmt 
allerdings nicht mit dem berechneten Wert überein; es beträgt u,—= 
— +2,7926 ug (das posıtive Vorzeichen zeigt an, daß Spin und magne- 
tisches Moment parallel gerichtet sind). Die mangelnde Übereinstim- 
mung führt man darauf zurück, daß die Protonen eine innere Struktur 
besitzen, die noch unbekannt ist. Überraschenderweise besitzen auch 
die ungeladenen Neutronen ein magnetisches Momentun = -1,9135 x 
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(das negative Vorzeichen zeigt an, daß Spin und magnetisches Mo- 
ment entgegengesetzt gerichtet sind). Zur Deutung des magnetischen 
Moments der Neutronen nimmt man ebenfalls eine innere Struktur 
an, etwa derart, daß diese an der Oberfläche eine negative, im Inneren 
aber eine positive Ladung tragen. Für die mangelnde Übereinstim- 
mung der theoretisch berechneten und der experimentell gefundenen 
magnetischen Momente der Atomkerne gibt es noch keine befriedi- 
gende Theorie. 

Zur experimentellen Bestimmung der Kernmomente dienen die be- 
reıtsin Abschnitt 2.3. erwähnten Verfahren: Untersuchung der Hyper- 
feinstruktur der Atomspektren, Mikrowellen-Spektroskopie, Radio- 
frequenz-Spektroskopie, Ablenkung von Molekularstrahlen in einem 
inhomogenen magnetischen Feld. | 

Tab. 2.2. gibt eine Übersicht über die Eigenschaften von Nukliden 
mit gerader und ungerader Anzahl von Protonen bzw. Neutronen. 


F | Tabelle 2.2. 
Übersicht über die Kerneigenschaften von 8, 8-, u,u-, g,u- und u,g-Kernen 


Magnetisches 
Dipolmoment 


u 
9 keine ausge 
Bose-Einstein 


Art der Kerne \Massenzahl |Kernspin Statistik 


7 
g, g-Kerne 
u,u-Kerne l, 2, 3, 4, 6 meist posi | 
meist klein 
&,u-Kerne 1 3 5 7 9 | oft negativ Ber 
ungerade {| <,-,<, <, < Fermi-Dirac 
u,g-Kerne 2 2 222 | meist groß 


und positiv 


. 2 . . . 
Das magnetische Moment u, eines Kerns ıst ebenso wie das Dreh- 
moment ein Vektor; es wird oft angegeben durch das gyromagneti- 
sche Verhältnis oder den Kern-g-Faktor g;: 


— — 
KH = 811 ix- (2.14) 
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gı kann positiv oder negativ sein, je nachdem ob Spin und magneti- 
sches Dipolmoment gleich oder entgegengesetzt gerichtet sind. 

Die magnetischen und elektrischen Eigenschaften der Atomkerne 
sınd wichtig für die. Deutung der Kerneigenschaften und für den Ab- 
lauf von Kernreaktionen. Sie gestatten außerdem Aussagen über die 
Struktur der Kerne. So gilt z. B. für g,g-Kerne /=0 und somit auch 
u=0;d.h. ein g,g-Kern besitzt kein magnetisches Moment. 


2.6. Elektrisches Quadrupolmoment 


Das elektrische Quadrupolmoment der Kerne ist ein Maß für die Ab- 
weichung der Ladungsverteilung von der Kugelsymmetrie und erlaubt 
somit Aussagen über ihre Gestalt. Gehtman davon aus, daß der Atom- 
kern die Form eines Rotationsellipsoids mit den Durchmessern 2a 
(längs der Symmetrieachse) und 25 (senkrecht zur Symmetrieachse) 
hat, in dem die elektrische Ladung gleichmäßig verteilt ist, so erhält 
man für das elektrische Quadrupolmoment 


De <Z(@ 2), (2.15) 


Das Vorzeichen kann positiv oder negativ sein, je nachdem ob die 
Gestalt des Atomkerns mehr einem Ei oder einem flachen Kreisel 
ähnelt. 


Nuklide mit dem Kernspin /= 0 oder ; FB können kein elektrisches 
7L 


Quadrupolmoment besitzen. Für viele andere Nuklide ist:das elek- 
trische Quadrupolmoment bekannt. Es beträgt beispielsweise für 
?H :Q= +0,00274 10” 2* cm? und für '7°Lu :Q=+7:10°?* cm?. 

Die Methoden zur Bestimmung des elektrischen Quadrupolmo- 
ments sind die gleichen wie diejenigen zur Bestimmung des magneti- 
schen Dipolmoments (vgl. Abschnitt 2.5.). Sie beruhen auf der Wech- 
selwirkung des elektrischen Quadrupolmoments des Atomkerns.mit 
dem elektrischen Feld der Elektronen in der Atomhülle. 


2.7. Statistik 


Die Eigenschaften einer Gruppe von Photonen oder Elektronen, Pro- 
tonen, Neutronen oder Atomkernen können nicht durch die klassische 
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Statistik beschrieben werden. Durch Anwendung der Gesetze der 
Quantenmechanik, die für diese Teilchen gültig sind, können zwei 
neue Statistiken abgeleitet werden, die Fermi-Dirac-Statistik und die 
Bose-Einstein-Statistik. Diese unterscheiden sich durch den Einfluß, 
den eine Koordinatenänderung für identische Teilchen auf die Wellen- 
funktion ausübt. Alle Teilchen werden durch 4 Koordinaten (3 Raum- 
koordinaten und ihren Spin) charakterisiert. 

In der Fermi-Dirac-Statistik ändert die Wellenfunktion ihr Vor- 
zeichen, wenn alle Koordinaten von zwei identischen Teilchen ver- 
tauscht werden (antısymmetrische Wellenfunktion). Dies bedeutet, 
daß jeder Quantenzustand nur durch ein Teilchen besetzt werden 
kann; d.h. es gilt das Pauli-Prinzip. Aus dem Experiment ergibt sich, 
daß folgende Teilchen der Fermi-Dirac-Statistik gehorchen (anti- 
symmetrische Wellenfunktion): Elektronen, Protonen, ‘Neutronen 
sowie alle Kerne mit ungerader Massenzahl A. 

In der Bose-Einstein-Statistik ändert die Wellenfunktion ihr Vor- 
zeichen nicht, wenn alle Koordinaten von zwei identischen Teilchen 
vertauscht werden (symmetrische Wellenfunktion). Das bedeutet, 
daß sich zwei oder mehr Teilchen im gleichen Quantenzustand befin- 
den können; das Pauli-Prinzip gilt in diesem Falle nicht. Das Experi- 
ment zeigt, daß Photonen sowie Kerne mit gerader Massenzahl A der 
Bose-Einstein-Statistik gehorchen. 

Damit besteht auch ein Zusammenhang zwischen dem Kernspin 
und der Statistik (vgl. Abschnitt 2.5.): Nuklide, die der Fermi-Dirac- 
Statistik gehorchen, besitzen einen ungeraden halbzahlıgen Kernspin, 
Nuklide, die der Bose-Einstein-Statistik gehorchen, einen ganzzahli- 
gen Kernspin. 

Die Feststellung, welcher Statistik die Nuklide gehorchen, ist wich- 
tig für die Diskussion von Kernmodellen. Die Statistik kann aus den 
Intensitäten der Rotationsbanden in den Spektren von solchen zwei- 
atomigen Molekülen ermittelt werden, die aus identischen Nukliden 
bestehen (z. B. H,, D,). Im Falle der Gültigkeit der Fermi-Dirac- 
Statistik sind die ungeradzahligen Rotationszustände stärker besetzt, 
im Falle der Gültigkeit der Bose-Einstein-Statistik die geradzahligen. 


2.8. Parität 


Die Parität bezieht sich ebenfalls auf die Symmetrieeigenschaft der 
Wellenfunktion des Kerns. Die Wellenfunktion Y eines Teilchens ist 
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eine Funktion der Raumkoordinaten x, y, z und der Spinquantenzahl 
s. Die Wahrscheinlichkeit, das Teilchen an einer bestimmten Stelle 
(x, y, z) und mit einem bestimmten Spin s zu finden, ist gegeben durch 
lv |*. Diese Wahrscheinlichkeit muß unabhängig davon sein, ob wir 
rechtshändig oder linkshändig sind, d. h. unabhängig davon, ob wir 
dıe Koordinaten (x, y, z, s) oder (-x,-y, —z, s) wählen. Diese Transfor- 
mation der Koordinaten ist äquivalent der Spiegelung des Teilchens 
im Nullpunkt des Koordinatensystems (x, y, z). Dabei muß die Wellen- 
funktion / unverändert bleiben, oder sie darf höchstens ihr Vorzei- 
chen ändern, damit |) |? sich nicht ändert, d. h. damit die oben ange- 
gebene Bedingung erfüllt ist. Die Wellenfunktion y kann dargestellt 
werden als Produkt aus einer Teilfunktion der Raumkoordinaten 
db, (x, y, z) und einer Teilfunktion des Spins ı%, (s). Ändert die erste 
Teilfunktion ihr Vorzeichen nicht, wenn das Vorzeichen aller Raum- 
koordinaten geändert wird, so spricht man von gerader Parität, im an- 
deren Falle von ungerader Parität: 


v1 -X,-y,-z) = YWı(x,y,z) gerade Parität 
an (2.16) 

VW (-X,-y,-2) = -Wı(x,y,z) ungerade Parität 

Die ‚innere‘ Parität eines Elektrons wird willkürlich als gerade defi- 

niert. Aus experimentellen Daten folgt, daß die „innere“ Parität des 

Protons, des Neutrons und des Neutrinos ebenfalls gerade ıst, wäh- 

rend die Parität eines Photons (y-Quants) ungerade ıst. 

Die Parität eines Kerns steht in Beziehung zu seinem Bahndrehim- 
puls. Ist die Quantenzahl des Bahndrehimpulses Z eine gerade Zahl, 
so ist die Parıtät gerade; ist Z eine ungerade Zahl, so ist die Parıtät 
ungerade. Ein System von Teilchen besitzt gerade Parität, wenn die 
Summe der Werte von Z für alle Teilchen eine ganze Zahl ıst, und un- 
gerade Parität, wenn diese Summe eine ungerade halbe Zahl ıst. Das 
bedeutet beispielsweise, daß ein System aus zwei Teilchen mit unge- 
rader (oder gerader) Parität stets auch gerade Parität hat, während eın 
System aus einem Teilchen mit gerader Parität und einem Teilchen 
mit ungerader Parität ungerade Parität besitzt. 

Für die Parität gilt ebenso wie für den Drehimpuls ein Erhaltungs- 
satz: Bei Kernreaktionen bleibt die Parität des Systems erhalten. Ob 
ein bestimmter Kern bei einer Kernreaktion oder beim Übergang von 
einem Energiezustand in einen anderen seine Parität ändert, wird 
durch die Auswahlregeln ‚ja‘ oder ‚nein‘ angegeben. ‚Ja‘ bedeutet, 
daß der betreffende Kern seine Parität ändert. Für sog. schwache 
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Wechselwirkungen gilt der Satz von der Erhaltung der Parität nicht 
(vgl. Abschnitt 7.3.2.). 


2.9. Energiediagramme 


Zur Beschreibung der Energiezustände und der Energieübergänge von 
Atomkernen sowie zur Beschreibung der Energieänderungen bei 
Kernreaktionen benutzt man Energiediagramme. Da Energie und 
Masse äquivalent sind, geben diese Diagramme auch die Massenän- 
derungen an. Bei geladenen Teilchen sind die Elektronen der Atom- 
hülle stets mitgerechnet. Nuklide mit verschiedener Ordnungszahl wer- 
den nebeneinander angeordnet, und zwar in der Reihenfolge steigender 
Ordnungszahlen. Aus solchen Diagrammen können die Energiebe- 
träge, die beim Übergang eines Nuklids vom angeregten Zustand in 
den Grundzustand oder beim radioaktiven Zerfall frei werden, direkt 
abgelesen werden (Zerfallschema). 


'n (12min) | 


P (0,78 MeV) 
100% 


Energie 


1 


H 


Abb. (2-5) Energiediagramm für den Zerfall des Neutrons. 


Als einfaches Beispiel ist in Abb. (2-5) der Zerfall eines Neutrons 
in einem Energiediagramm aufgezeichnet. Die Energiedifferenz wırd 
beim Übergang eines Neutrons in ein Proton frei; das Proton wird als 
Wasserstoffatom gerechnet (d. h. Proton +Elektron). Als weiteres 
Beispiel sind in Abb.(2-6) die Energien für verschiedene Kombina- 
tionen von 2 Protonen und 2 Neutronen angegeben. Die obere Be- 
zugslinie entspricht einem System von 2 Wasserstoffatomen und 2 
freien Neutronen. Geht man davon zu zwei Deuteriumatomen über, 
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2'H+2n 


2BE(?H)=4,448 BE (’He)=7,717 


BE(’H)-8,482 


BE (“He)-= 28,295 


"He “He 


Abb. (2-6) Energiediagramm für verschiedene Kombinationen von 2 Protonen und 
2 Neutronen (Energien in MeV). 


so findet man für die Bindungsenergie 2 BE (?H) = 4,448 MeV. Ein 
besonders hoher Energiebetrag wird frei, wenn ein Heliumatom ent- 
steht (28,295 MeV). Außerdem kann man aus diesem Diagramm dı- 
rekt ablesen, daß bei der Bildung eines Heliumatoms aus 2 Deuterium- 
atomen ein Energiebetrag von 23,847 MeV frei wird. Derartige Re- 
aktionen spielen bei der Kernfusion eine wichtige Rolle. 

In Abb. (2-7) sind neben den Grundzuständen des C-12 und seiner 
benachbarten Isobaren auch einige angeregte Zustände eingezeichnet. 
Der ß”-Zerfall des B-12 führt entweder zum Grundzustand des C-12 
oder zu einem angeregten Zustand. Im letzteren Falle wird die Anre- 
gungsenergie ın einer Stufe oder ın mehreren Stufen durch Aussen- 
dung von y-Quanten abgegeben. Die Energie dieser y-Quanten kann 
aus dem Energiediagramm abgelesen werden. 

In den Energiediagrammen der Nuklide sind häufig auch der Kern- 
spin und die Parität eingetragen. So bedeuten / = 2+: Kernspin 2, 


gerade Parität; / = - -: Kernspin 3, ungerade Parität. Darüber hin- 


aus werden zur näheren Charakterisierung die Quantenzahl Z für den 
Gesamtbahndrehimpuls und die Quantenzahl 5 für den Gesamt- 


2.9. Energiediagramme 5] 


2,35 
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Abb. (2-7) Energiediagramm für die isobaren Nuklide !?B, !2C, !?N (Energien in MeV). 


spindrehimpuls angegeben. In Anlehnung an die Atomspektroskopie 
wird die Quantenzahl Z durch folgende Buchstaben ersetzt: 


= I E22. 4 5 

Symbol .S PDFGH 

Die Quantenzahl S wird durch ihre Multiplizität 2S+ 1 ausgedrückt; 
diesen Wert schreibt man oben links an das Symbol für ZL. Der Kern- 
spin wird unten rechts angefügt. So schreibt man für = 1,5 = 
z = und = : :*P3,2. In den Abbn. (2-8) und (2-9) sind zwei ein- 
fache Beispiele für Energiediagramme aufgezeichnet. Solche Energie- 
diagramme sind für die Diskussion von Kernreaktionen wichtig. Ne- 
ben der Art der Umwandlung ist die Energie bzw. Maximalenergie der 
Strahlung angegeben, beim Elektroneneinfang (K-Strahlung) die Zer- 
fallsenergie AE. Beim «-, ß- und y-Zerfall setzt sich die Zerfallsenergie 
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Abb. (2-8) Energiediagramm (mit Kernspin und Parität) für den Zerfall des ?0Sr 
(Energien in MeV). 


0  "In(2,81d) 2 


2 


Sn 


Abb. (2-9) Energiediagramm (mit Termsymbolen) für den Zerfall des ''"In (Energien 
in MeV). 
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AE aus der Energie bzw. Maximalenergie der Strahlung und der Rück- 
stoßenergie des Kerns zusammen; beim ß" -Zerfall ist die Zerfallsener- 
gie außerdem um 2 m.c” = 1,022 MeV größer als die Maximalenergie 
der Strahlung (dieser Anteil entspricht der Länge der senkrecht ein- 
gezeichneten Linien in den Energiediagrammen). Die Einzelheiten 
werden in Kapitel 7 erläutert. 


2.10. Kernmodelle 


Da es noch nicht gelang, eine befriedigende Theorie von der Struktur 
der Atomkerne aufzustellen, wurden verschiedene Modellvorstel- 
lungen entwickelt. Jedes Modell erlaubt die Deutung und zum Teil 
auch die quantitative Beschreibung einiger Eigenschaften der Atom- 
kerne, aber kein Modell ermöglicht die Erklärung aller Eigenschaften. 

Zwei Modelle wurden bereits in Kapitel 1 erwähnt, das Schalenmo- 
dell und das Tröpfchenmodell. Das Schalenmodell basiert auf der Tat- 
sache, daß bei bestimmten Protonenzahlen Z und Neutronenzahlen 
N besonders viele stabile Nuklide auftreten. Diese Zahlen sind (vgl. 
Nuklidkarte) 2, 8, 20, 50, 82, 126 (magische Zahlen). Die besondere 
Stabilität der Nuklide, bei denen sowohl Z als auch N magische Zahlen 
sind (z. B. $He, '$0O), wird einerseits durch sehr hohe Bindungsener- 
gıen angezeigt (vgl. Tab. 1.4.), andererseits durch große Häufigkeit ın 
der Natur. Blei (Z = 82) tritt als stabiles Endprodukt in den radioak- 
tiven Zerfallsreihen des Urans und Thoriums auf. Radionuklide mit 
126 Neutronen zeigen lange Halbwertzeiten und niedrige Zerfallsener- 
gien (z. B. At-211, Po-210). Benachbarte Nuklide, die durch radioak- 
tiven ZerfallN = 126 erreichen können, haben besonders kurze Halb- 
wertzeiten und hohe Zerfallsenergien (z. B. At-213, Po-212); Bi-209, 
das ebenfalls 126 Neutronen besitzt, ist stabil. Außerdem zeigen die 
Nuklide mit den Neutronenzahlen N = 2, 8, 20, 50, 82, 126 sehr kleine 
Einfangquerschnitte für thermische Neutronen, und die Bindungs- 
energien für ein zusätzliches Neutron sind verhältnismäßig klein. 
Auch mit dem Auftreten isomerer Kerne besteht ein Zusammenhang: 
Dicht unterhalb der magischen Zahlen 50, 82 und 126 treten besonders 
häufig isomere Zustände auf. Dicht oberhalb der magischen Zahlen 
dagegen werden keine Kernisomere gefunden. 

Diese Beobachtungen führten zu der Auffassung, daß die Protonen 
und die Neutronen innerhalb der Kerne in Schalen angeordnet sınd, 
ähnlich wie die Elektronen in der Atomhülle. Es wird angenommen, 
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daß die Nukleonen sich auf bestimmten Bahnen bewegen, die durch 
das von der Gesamtheit der Nukleonen erzeugte Potential bestimmt 
sind; die Wechselwirkung zwischen den einzelnen Nukleonen sollte 
dabei von untergeordneter Bedeutung sein. Dieses Modell wırd als 
Modell der unabhängigen Teilchen oder als Schalenmodell bezeichnet. 
Die Analogie zum Verhalten der Elektronen ım Kraftfeld des Kerns 
kommt in diesem Modell deutlich zum Ausdruck : Das von den Nukle- 
onen erzeugte Kraftfeld im Kern entspricht dem Coulombschen 
Kraftfeld in der Atomhülle, der Quantenzustand des Nukleons dem 
Quantenzustand eines Elektrons in der Hülle. Um Übereinstimmung 
mit den experimentellen Ergebnissen zu erhalten, ist es zusätzlich not- 
wendig, anzunehmen, daß die Energie eines Nukleons verschieden ist, 
jenachdem, ob sein Spindrehimpuls und sein Bahndrehimpuls parallel 
oder antıparallel gerichtet sind (starke Spin-Bahn-Kopplung). Dies 
ist zwar theoretisch noch nicht verständlich, die Rechnung ergibt je- 
doch die richtigen Werte. Mit 2, 8, 20, 50, 82 und 126 Teilchen sind 
die Schalen aufgefüllt. Die Ergebnisse einer solchen Behandlung sınd 
in Abb.(2-10) aufgezeichnet. 

Das Schalenmodell liefert auch richtige Werte für den Gesamtdreh- 
impuls der Kerne. Die magnetischen Dipolmomente und die elektri- 
schen Quadrupolmomente können ebenfalls auf Grund des Schalen- 
modells gedeutet werden. So sind die Quadrupolmomente bei den 
Ordnungszahlen Z=2, 8, 20, 50 und 82 sehr klein oder Null. Beginnt 
die Auffüllung einer neuen Schale, so ıst das Quadrupolmoment zu- 
nächst negativ; es wırd dann mit steigender Protonenzahl positiv, er- 
reicht einen Maximalwert, wenn die Schale etwa zu zwei Drittel ge- 
füllt ıst, und fällt dann wieder ab. In manchen Fällen ist das Quadru- 
polmoment allerdings sehr hoch; man nimmt an, daß dann der ge- 
samte Kern (d.h. auch die aufgefüllten Schalen) unter dem Einfluß der 
Nukleonen der nicht aufgefüllten Schale deformiert wird. 

Auf das Tröpfchenmodell des Atomkerns haben wir bereits in den 
Abschnitten 1.5. und 2.2. Bezug genommen, insbesondere zur Erläu- 
terung der Kernkräfte. Dieses Modell erlaubt die Deutung einer Reihe 
von Kerneigenschaften, die auf Grund des Schalenmodells nicht er- 
klärt werden können. Zu diesen Eigenschaften gehören: die nahezu 
konstante Dichte der Atomkerne, die nahezu konstante Bindungsener- 
gie pro Nukleon, die systematische Änderung der Energie der «-Strah- 
len mit N und Z, die Instabilität der schweren Kerne, die Spaltbarkeit 
des U-235 und anderer Nuklide mit ungerader Neutronenzahl durch 
thermische Neutronen. 
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Protonen Neutronen 


Abb. (2-10) Schalenmodell des Atomkerns (Modell der unabhängigen Teilchen). Aus 
P. E. A. KLINKENBURG: Rev. mod. Physics 24 (1952) 63. 


Das Tröpfchenmodell steht in starkem Gegensatz zum Modell der 
unabhängigen Teilchen (Schalenmodell). Bei dem Schalenmodell wird 
nur eine schwache Wechselwirkung der Nukleonen angenommen, 
beim Tröpfchenmodell dagegen eine starke Wechselwirkung. Das 
Tröpfchenmodell führt zur Aufstellung der Weizsäckerschen Formel 
für die Bindungsenergie der Nukleonen im Kern (Abschnitt 1.5.). 
Es entspricht außerdem der von BoHRr entwickelten Vorstellung vom 
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Zwischenkern bei Kernreaktionen (vgl. Abschnitt 8.1.). Das Tröpf- 
chenmodell gibt allerdings keine befriedigende Erklärung für die an- 
geregten Zustände eines Kerns. Als recht brauchbar für die Deutung 
der Kernspaltung erweist sich das Bild von einem oszillierenden Trop- 
fen, der sich mit wachsender Größe (wachsender Nukleonenzahl) im- 
mer stärker deformieren kann, besonders dann, wenn von außen eine 
Anregungsenergie zugeführt wird (z. B. durch Einfang eines Neu- 
trons). | 

Das Tröpfchenmodell beschreibt das ‚„Kollektivverhalten‘‘ des 
Atomkerns, d.h. das Verhalten der Gesamtheit der Nukleonen. Die in- 
dividuellen Eigenschaften der Nukleonen im Kern werden besser durch 
das Schalenmodell erfaßt. Deshalb sucht man nach einem übergeord- 
neten Modell, das sowohl das Gesamtverhalten als auch die Eigen- 
schaften der einzelnen Nukleonen im Kern richtig beschreibt. Ein 
solches Modell ist das Kollektivmodell. Nach diesem Modell besitzt 
der Atomkern eine Schalenstruktur und ist zu Oszillationen befähigt; 
gleichzeitig rotiert er. Die Nukleonen wirken durch Zentrifugalkräfte 
auf die Oberfläche, die infolgedessen keine Kugelgestalt besitzt. Die 
Rotationsenergie kann experimentell untersucht werden. Die bishe- 
rigen Ergebnisse sind befriedigend. 

Bei höheren Anregungsenergien erweist sich das Modell der unab- 
hängigen Teilchen (Schalenmodell) als völlig unzureichend. Ein Teil- 
chen, das auf den Kern auftrifft, trıtt im allgemeinen mit allen Nukle- 
onen des Kerns in Wechselwirkung; die Anregungsenergie wird auf- 
geteilt. In diesem Falle benutzt man ein statistisches Modell (statisti- 
sches Modell der angeregten Zustände). 
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Übungen zu Kapitel 2 


l. Unter Verwendung des Wertes r, = 1,4F zeichne man den efiek- 
tiven Durchmesser der Atomkerne als Funktion der Massenzahl A. 


2. Wie groß ist die Quantenzahl 7 für den Isospin von O-16, J-127 
und U-238? 


3. Wie groß ist das Massenäquivalent eines Photons mit einer Energie 
von 1 MeV? 


4. Wie groß ist der Kernspin (Quantenzahl für den Kerndrehim- 
puls) von S-32 und Ca-40 im Grundzustand? 


5. Man zeige mit Hilfe des Erhaltungssatzes für den Kernspin am Bei- 
spiel des N-14, daß die Proton-Elektron-Hypothese vom Aufbau 
der Atomkerne nicht richtig sein kann. 


6. Welches Verhältnis der Hauptachsen berechnet man für den 
Kern des Lu-176aus dem elektrischen Quadrupolmoment O = 
+ 7:10” 2* cm?? (In erster Näherung rechne man mita = r,: AV’, 
= Ar) 


7. Man zeichne das Energiediagramm für den radioaktiven Zerfall 
des Na-24. | 


3. Isotopieeffekte 


3.1. Unterschiede in den Eigenschaften isotoper Nuklide 


Bei der Einführung des Begriffes der Isotopie definierte SOoDDy (1913) 
die Isotope als Atomarten, die den gleichen Platz ım Periodensystem 
besetzen (d. h. chemisch identisch sind) und sehr wahrscheinlich auf 
Grund ihrer physikalischen Eigenschaften nicht getrennt werden kön- 
nen. Tatsächlich sind aber Unterschiede in den Eigenschaften vorhan- 
den, die um so deutlicher in Erscheinung treten, je größer der relative 
Massenunterschied ist. Beim Element Wasserstoff benutzt man sogar 
verschiedene Bezeichnungen für die einzelnen Isotope: ?H=D (Deu- 
terium), °H=T (Tritium). 
Die Unterschiede im Verhalten isotoper Nuklide lassen sich in 
zwei Gruppen einteilen: 
l. Unterschiede, die auf speziellen Kerneigenschaften beruhen (z. B. 
. Kernspin, Statistik, Wirkungsquerschnitt, Energiezustände) 
2. Unterschiede, die ausschließlich auf die verschiedeneMasse zurück- 
zuführen sind. In diesem Fall spricht man von Isotopieeffekten. 
l. Unterschiede auf Grund verschiedener spezieller 
Kerneigenschaften 
Die Unterschiede ın den Kerneigenschaften einzelner Isotope sind 
oft sehr ausgeprägt, insbesondere hinsichtlich des Wirkungsquer- 
schnitts für Kernreaktionen. Davon wird in Abschnitt 4.1. etwas aus- 
führlicher dıe Rede sein. Diese Unterschiede spielen eine wichtige Rol- 
le für den Betrieb von Kernreaktoren und geben deshalb Veranlassung 
zum Aufbau großtechnischer Anlagen für die Isotopentrennung. 
Sehr deutliche Unterschiede findet man auch bei Ortho- und Para- 
wasserstoff. In Orthowasserstoff (o-H,) ist der Kernspin der beiden 
Wasserstoffatome parallel, in Parawasserstoff (p-H,) antiparallel ge- 
richtet. Daraus ergeben sich Unterschiede in der Rotationsenergie und 
den Rotationsspektren, der spezifischen Wärme, der Wärmeleitfähig- 
keit und der Viskosität. Beitiefer Temperatur ist im Gleichgewicht vor- 
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wiegend p-H, vorhanden, das die Rotationsenergie 0 besitzt (J—0). 
Bei Raumtemperatur ist das Verhältnis o-H, :p-H, #3 für H, und 
a2 für D,. Die Umwandlungsgeschwindigkeit o-H, — p-H; ist für 
H, etwa 2- bis 4mal größer als für D,. Die Umwandlung kann ent- 
weder durch Temperaturerhöhung oder durch Wechselwirkung mit 
paramagnetischen Substanzen beschleunigt werden. 

Bei Helium treten ebenfalls Unterschiede auf, aber von anderer 
Art als bei Wasserstoff. He-4 gehorcht der Bose-Einstein-Statistik, 
He-3 dagegen der Fermi-Dirac-Statistik. He-4 zeigt eine allotrope 
Umwandlung bei 2,18 °K. Die unterhalb dieser Temperatur bestän- 
dige He(II)-Modifikation besitzt sehr ungewöhnliche Eigenschaften 
(Supraleitfähigkeit und Superfluidität). Bei He-3 tritt diese Modifika- 
tıon nicht auf. 

2. Unterschiede auf Grund verschiedener Masse (Isoto- 

pieeffekte) | 

Die Unterschiede, die auf der verschiedenen Masse beruhen, sind 
im allgemeinen recht klein, sie können aber zur Trennung dienen. So 
findet man Unterschiede in den physikalischen Eigenschaften (z. B. 
Schmelzpunkt, Siedepunkt, Dichte, Dampfdruck), in den Schwin- 
gungs- und Rotationsspektren von Molekülen, in einzelnen Fällen 
auch in der Struktur fester Verbindungen. 

Die Unterschiede in den physikalischen Eigenschaften (Dichte, 
Schmelzpunkt, Siedepunkt u. a.) sind am stärksten ausgeprägt bei 
Wasserstoff und seinen Verbindungen. In Tab. 3.1. sind die physi- 
kalischen Eigenschaften von Wasserstoff zusammengestellt, in Tab. 
3.2. die des Wassers. 

Das Dampfdruckverhältnis der aus verschiedenen Isotopen be- 
stehenden Moleküle kann durch folgende Beziehung beschrieben 
werden: 


BA-& +. 3.1 
EB, T 3.1) 


Für H,O und D,O gilt: a = 55,32; b = - 0,1267; für H,'°O und 
H,'?O gilt: a=3,20; b= -0,0068. 

In schwerem Wasser ist die Löslichkeit vieler Salze und organischer 
Verbindungen niedriger als in normalem Wasser; die Unterschiede 
betragen bis zu 30%. Außerdem ist die Ionenbeweglichkeit und damit 
die Leitfähigkeit von Elektrolyten in D,O geringer als in H,O; auch 
die Dissoziationskonstanten der Säuren und Basen sind in D,O 
kleiner. 
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Tabelle 3.1. 
Physikalische Eigenschaften von Wasserstoff 


Siedepunkt in °K 20,39 | 22,13 | 23,67 25,04 
Gefrierpunkt in °K 13,95 | 16,60 | 18,65 — 
Verdampfungswärme beim Siedepunkt 

in cal Mol”! 216 — 293 333 
Schmelzwärme in cal Mol”! 28,0 37,0 | 47,0 — 
Kritische Temperatur ın °K 32,99 | 35,41 | 38,96 — 
Kritischer Druck in atm 12,77 | 14,64 | 16,28 — 
Kritisches Volumen in cm? Mol”! 65,5 | 923 60,3 = 
Tripelpunkt in °’K 13,96 | 16,6 18,73 20,62 
Druck beim Tripelpunkt in mm Hg 54,0 92,8 | 128,6 162,0 
Dichte im flüssigen Zustandingcm ®| 0,08 | — 0,170| 0,182 
Enthalpie AM? bei 25 °C 

inkcal Mol! 0 +0,15 0 0 
Freie Energie AG° in kcal Mol”! 0 -0,36 | 0 0 
Entropie S° in cal Mol”! grad“! 31,23 | 34,39 | 34,62 39,39 

Werte aus: 


E. R. GrıLLy: J. Amer. chem. Soc. 73 (1951) 843, 5 307. 

H. J. HoGe, R. D. ArnoLD: J. Res. natl. Bur. Standards 47 (1951) 63. 

H. J. HoGe, J. W. LAsSITER: J. Res. natl. Bur. Standards 47 (1951) 75. 

A. H. Kımkauı, H. C. ÜREY, J. KIRSHENBAUM: Bibliography on Heavy 
Hydrogen Compounds. McGraw-Hill Book Comp., New York 1949. 


Wenn feste Verbindungen Wasserstoffatome enthalten, so ist es für 
die Struktur manchmal von großer Bedeutung, ob H-Atome oder D- 
Atome vorhanden sind. So zeigt KD,PO, eine andere Struktur als 
KH3;,PO,. In organischen Verbindungen wurde bei der Substitution 
von H durch D eine meßbare optische Aktivität gefunden, z. B. in 
a-Deuteroäthylbenzol, CHH;CHDCH;, [x] = - 0,30°. 

Im Bereich sehr tiefer Temperaturen zeigen Mischungen von H, und 
D; bzw. He-4 und He-3 Abweichungen vom Raoultschen Gesetz und 
vom Verhalten idealer Lösungen. Dies ist nach PRIGOGINE auf eine 
zusätzliche Mischungswärme zurückzuführen, die auf den Massen- 
unterschieden beruht. Beı 0 °K ist der stabilste Zustand dadurch ge- 
geben, daß die Isotope getrennt vorliegen. 

Auch bei mittelschweren und schweren Elementen treten mannig- 
fache Isotopieeffekte auf. Am bekanntesten ist die Isotopenverschie- 
bung der Spektrallinien. Ein Beispiel ist in Tab. 3.3. angegeben. 
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Tabelle 3.2. 
Physikalische Eigenschaften von H,O und D,O 


Eigenschaften ' D,O 


Siedepunkt in °C 100 101,42 
Gefrierpunkt in °C ) 3,8 
Temperatur des Dichtemaximums in °C 3,96 11,6 
Verdampfungswärme bei 25 °C in 

kcal Mol”! 10,515 10,844 
Schmelzwärme in kcal Mol"! 1,436 1,515 
Dichte bei 20 °C ingcm”* 0,99823 1,10530 
Maximale Dichte ing cm? 1,000 bei 4°C| 1,106 bei 11,6°C 
Dielektrizitätskonstante bei 25 °C 78,54 77,936 
Kryoskopische Konstante in 

grad g Mol”! 1,859 2,050 
Viskosität bei 25 °C ın mP 8,91 10,99 


Ionenprodukt bei 25 °C in Mol? I”? 1,01: 10°!* 0,195 - 10" 1* 

Nullpunktsenergie in cal Mol "' 13,219 9,664 

Elektrodenpotential H,/H* bei 25 °C 
in Volt 

Ionenbeweglichkeit H,O 'bzw.D,O* 
bei 18 °C in Ohm”! cm? Mol”! 

Ionenbeweglichkeit OH bzw. OD” 


- 0,0035 in D,O 
213,7 


bei 25 °C in Ohm! cm? Mol”! 119,0 
Bas In gas- Be 
| förmig flüssig förmig Hlüssig 
AH?’ in kcal Mol”! -57,80 ,1-68,32 | -59,25 | -70,40 
AG? in kcal Mol”! 54,63 |-56,68 | -55,74 | -58,29 
Entropie in cal Mol”! grad! 45,13 | 16,67 | 47,38 18,08 


Werte aus: 


J. KIRSHENBAUM: The Physical Properties of Heavy Water. McGraw-Hill 
Book Comp., New York 1954. | 

A. I. Bropsky: Isotopenchemie. Akademie der Wissenschaften, Moskau 
1957 (russ.). 


Die Unterschiede in den Schwingungsspektren von Molekülen, die 
verschiedene Isotope enthalten, sind verhältnismäßig gut erfaßbar. 


So beträgt die Schwingungsenergie eines zweiatomigen Moleküls AB 
| | 
E = (v aim EL — (o SF 5 hr (3.2) 


v ıst die Schwingungsquantenzahl (v=0(, 1, 2....), h die Plancksche 
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Tabelle 3.3. 
Verschiebung der Spektrallinien bei Uranisotopen 


Uranisotop | Wellenlänge A der Spektral- | Verschiebung A) gegenüber 
23817 


linie 
in Ä 
23°] 4244,373 = 
22e] 4244,226 0,147 + 0,010 
=) 4244,122 0,251 + 0,002 
21) 4244,075 0,298 + 0,003 
>22) 4243,97 | 0,396 + 0,005 
Werte aus: 


D. D. SMITH, G. L. STUKENBROEKER, J. R. MCNALLY jr.: Physic. Rev. 84 
(1951) 383. 


Konstante und v die Schwingungsfrequenz. Der erste Term auf der 
rechten Seite berücksichtigt den harmonischen, der zweite Term den 
nicht-harmonischen Schwingungsanteil; x ıst die Konstante für den 
nicht-harmonischen Schwingungsanteıl. Die Schwingungsfrequenz v 
ist gegeben durch 


ee: (33) 
2n Vu 


, 


k ıst die Kraftkonstante und u die reduzierte Masse, 


_ Mi 'M; 


rg (3.4) 
M,+Mz 


u 


Tritt anstelle des Isotops mit der Masse M, das Isotop mit der Masse 
M,; (reduzierte Masse u’), so gilt für die Schwingungsfrequenz v’ 


Lob, (3.5) 


Berücksichtigt man nur den harmonischen Anteil der Schwingungs- 
energie, so ist 


== /, (3.6) 
u 


d. h., das Molekül mit dem schwereren Isotop besitzt eine niedrigere 
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Schwingungsenergie. Auch die Nullpunktsenergien sind verschieden. 
Sie sind gegeben durch 

Be. 37) 

2 

(Schwingungsquantenzahlv =0). In Tab. 3.4. sind Grundfrequenzen, 
Nullpunktsenergien und Dissoziationsenergien für einige Moleküle 
AB zusammengestellt, die verschiedene Isotope enthalten. Die Unter- 
schiede in der Dissoziationsenergie entsprechen ungefähr den Unter- 
schieden in der Schwingungsenergie. 


Tabelle 3.4. 
Grundfrequenzen, Nullpunktsenergien und Dissoziationsenergien von zwei- 
atomigen Molekülen 


Molekül Grundfrequenz® | Nullpunktsenergie Dissoziationsenergie 
OICKUl| ©, = v/cincem”!| E,inkcal Mol”! Ep In kcal Mol” ' 


H, 4405,3 6,212 103,26 
HD 3817,1 5,390 104,08 
D, 3 118,8 4,411 105,06 
HT 3 608,4 5,073 104,38 
DT 2845,6 4,030 105,44 
T; 2553,8 3,603 105,86 
NaH 1 170,8 1,610 51,6 
NaD 845,3 1,202 52,0 
H>5CI 2989,0 4,236 102,1 
D>SCI 2143,5 3,063 103,3 
H>’C1 2987,5 4,234 102,1 
D’’CI 2139,5 3,057 103,3 
HJ 2309,5 3,274 71,6 
DJ 1639,5 2,329 72.5 


* In der Spektroskopie wird die Bezeichnung ..Grundfrequenz“ für die Wel- 
lenzahl im Grundzustand benutzt. 


Werte aus: 
A. I. BrRopsKy: Isotopenchemie. Akademie der Wissenschaften, Moskau 


1957. 


Auch die Rotationsspektren von Molekülen mit verschiedenen Iso- 
topen zeigen Unterschiede, allerdings in geringerem Umfang als die 
Schwingungsspektren. Für die Rotationsenergie gilt 

R" 3.8 
E=—--J(J +); 
el a) —_ 
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J ıst die Rotationsquantenzahl. Da das Trägheitsmoment / der re- 
duzierten Masse u proportional.ist, gilt 


N (3.9) 


Die in diesem Abschnitt aufgeführten Unterschiede in den Eigen- 
schaften isotoper Nuklide sind auch von Bedeutung für das chemische 
Verhalten; d. h., die verschiedenen Massenzahlen isotoper Nuklide 
bedingen kleine Unterschiede in der Reaktionsgeschwindigkeit und 
im chemischen Gleichgewicht, die auf die verschiedenen Schwingungs- 
frequenzen und Nullpunktsenergien isotoper Nuklide zurückgeführt 
werden können. Auf Grund der vorausgehenden Betrachtung kann 
man folgende Regeln aufstellen: 

a) Die Energie der Bindung mit einem schwereren Isotop ıst etwas 
größer (vgl. Tab. 3.4.); z. B. gilt für die Bindungsfestigkeit von 
C-C-Bindungen folgende Reihenfolge: 


wo le a em le 0 e (3.10) 


b) Die Reaktionsgeschwindigkeit des schwereren Isotops ıst etwas ge- 
ringer. So beobachtet man bei der Zersetzung von !?C- bzw. !*C- 
markierter Malonsäure folgende Geschwindigkeitskonstanten 


k 
12CO0H — 12CO, + 12CH, !?COOH 
| kı2 
“CH, kıs 


| 
k 
13COOH — 13CO, + !?CH; !?COOH 


o 1,03 


3.11) 


k S 
12COOH — 12CO, + 1?CH; !*COOH 
| Kir 
“CH; kıa 


| .; 
14CO0H —3 !#CO, + 12CH, !?COOH 


< 1,06 


c) In einem chemischen Gleichgewicht tritt das schwerere Isotop be- 
vorzugt in der chemischen Form auf, welche die höhere Bildungs- 
wärme besitzt; z. B. ist in dem Gleichgewicht 
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HD(e.) + H,O(fl)= HDO(fl.) + H,(.) (3.12) 


das Deuterium im Wasser angereichert; ebenso findet man in dem 
Gleichgewicht 


ISNH;(e.) + '*NHy4*(aq.) = !*NHz(e.) + '”NH4*(aq.) (3.13) 


das schwerere Isotop N-15 vorzugsweise in Form des Ammonium- 
Ions. 

Man unterscheidet kinetische Isotopieeffekte und Gleichgewichts- 
isotopieeffekte. Kinetische Isotopieeffekte sind durch das Verhältnis 
der Geschwindigkeitskonstanten für zwei gleichartige Reaktionen ge- 
geben, bei denen Moleküle oder Ionen beteiligt sind, die verschiedene 
Isotope enthalten (z. B. (3.11)). Gleichgewichtsisotopieeffekte werden 
durch die Gleichgewichtskonstante einer Austauschreaktion be- 
stimmt (z. B. (3.12)). 

Wenn die isotopen Nuklide nicht selbst an der Reaktion teilnehmen, 
spricht man von einem „sekundären“ Isotopieeffekt. Ein Beispiel ist 
der kinetische Isotopieeffekt bei den Austauschreaktionen 

RCH,Cl*C17 und RCD,CH*CI. 
„sekundäre“ Isotopieeffekte sind im allgemeinen kleiner als „pri- 
märe‘“ Isotopieeffekte. 

Bei der Messung von Isotopieeffekten mit inaktiven Isotopen ist 
man meist auf das Massenspektrometer bzw. den Massenspek- 
trographen oder auf spektroskopische Methoden angewiesen. Im 
Massenspektrometer und im Massenspektrographen werden die Ato- 
me oder Moleküle ionisiert und im Magnetfeld nach ihrer Masse sor- 
tiert. Im Massenspektrometer werden die Teilchen aufgefangen und 
gezählt; ım Massenspektrographen werden sıe auf einer Photoplatte 
aufgefangen. Bei Wasserstoff und Deuterium ist der relative Massen- 
unterschied so groß, daß diese Isotope auch auf Grund ihres verschie- 
denen Infrarotspektrums unterschieden und gemessen werden kön- 
nen; außerdem sind andere Untersuchungsmethoden möglich, z. B. 
Dichtemessungen und Messungen des Brechungsindex von Wasser. 

Die Messung radioaktiver Nuklide ist zwar im allgemeinen sehr 
viel empfindlicher als die Messung inaktiver Nuklide; die Messung 
von Isotopieeffekten mit radioaktiven Nukliden ist aber nicht ge- 
nauer als diejenige mit inaktiven Nukliden und erfordert ebenfalls 
einen verhältnismäßig großen Aufwand, wenn es sich nicht gerade 
um sehr leichte Atome (z. B. Wasserstoff) handelt. 
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3.2. Kinetische Isotopieeffekte 


Die Geschwindigkeitskonstante k einer chemischen Reaktion kann 
durch die Beziehung 


k = k,eEiRT (3.14) 


dargestellt werden. k, ist gegeben durch die Zahl der Zusammenstöße 
pro Zeiteinheit n (Frequenzfaktor) und einen für die betreffende Re- 
aktion charakteristischen Faktor Pf, k,=h'P; E ist die Aktivie- 
rungsenergie. Alle Größen können sich beim Ersatz eines Nuklids 
durch ein isotopes Nuklid ändern. Genaue Voraussagen über die Grö- 
Be kinetischer Isotopieeffekte sind deshalb sehr schwierig. 

Die Zahl der Zusammenstöße pro Zeiteinheit n zwischen zwei Mo- 
lekülen mitden Massen M, und M; istnach der kinetischen Gastheorie 


. Mm +M, 
n„ [MM ä 
- M,M, ee) 


Sie ist außerdem proportional dem Wirkungsquerschnitt der Mole- 
küle, von dem man aber annehmen darf, daß er für isotope Nuklide 
gleich groß ist. Diese Ergebnisse können in erster Näherung auch 
auf Reaktionen in Lösung übertragen werden. Enthält das Molekül 1 
ein isotopes Nuklid und hat nunmehr die Masse M;, so gilt 


/M} +M; 
Im 3.16 
z M{iM;, en 


bzw. 


_ /MMı +M) _ A#+M/M gm 
M;(Mı +M;) I rM;3/M; 

Daraus folgt, daß das Molekül mit der größeren Masse eine geringere 

Zahl von Zusammenstößen hat und auch einen kleineren Wert für den 

Faktor k, besitzen sollte. Handelt es sich z. B. um eine Reaktion von 

Wasserstoff mit einem schweren Molekül (M, & M;,), so wird 
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kon _ Au > 
SH 2. | 
u vn 


Die Größe P wird dabei zunächst als unabhängig von der Massen- 
zahl angenommen. Reagieren zwei schwere Moleküle miteinander, 
so ıst der Einfluß der Massenzahl auf n sehr gering. Er verschwindet 
ganz für den Fall, daß M, = M, ist. 

Einen größeren Einfluß auf den kinetischen Isotopieeffekt übt im 
allgemeinen der Unterschied in der Aktivierungsenergie aus. Die Ak- 
tivierungsenergie ist gleich der Differenz zwischen dem Energieniveau 
des Übergangszustandes und dem Energieniveau des Anfangszustan- 
des (vgl. Abb.(3-1)). Sowohl im Anfangszustand als auch im Über- 


Übergangs- 
zustand 


Anfangs - 
zustand 


Energie 


End- 
AC+B zustand 
Abb. (3-1) Grundzustand und Übergangszustand für die Reaktionen 
AB+ C> AC+ B (Aktivierungsenergie E) 
AB+C-A’C + B (Aktivierungsenergie E’) 
(M,» = M,») 
Differenz der Nullpunktsenergie im Grundzustand AE,, im angeregten Zustand AE*. 
Aus E+ AEX = E’ + AE, folgt 
AE =E-E= AE*-AE, 

gangszustand ist der Unterschied zwischen dem Energieniveau des 
Moleküls mit dem schwereren Isotop und dem Energieniveau des 
Moleküls mit dem leichteren Isotop durch die Differenz der Null- 
punktsenergien AE, bzw. AE, gegeben. Dabei hat das Molekül 
mit dem schwereren Isotop jeweils die niedrigere Nullpunkts- 
energie (vgl. Abschn. 3.1.). Die Differenz der Aktivierungsenergien 
AE beträgt somit (vgl. Abb. (3-1)) 


AE = AE*-AE,. (3.19) 
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Im Übergangszustand sind die Bindungen mehr oder weniger stark 
gelockert; d. h. die Kraftkonstante k in Gleichung (3.3) ıst klein und 
damit auch die Schwingungsfrequenz v sowie die Differenz der Null- 
punktsenergien im angeregten Zustand; daraus folgt 


AE* < AE, (3.20) 


Die größte Schwierigkeit bei der Berechnung der kinetischen Isotopie- 
effekte besteht darin, daß über den Übergangszustand und infolge- 
dessen auch über AE} keine genaueren Aussagen gemacht werden 
können. Im Grenzfall sind im Übergangszustand die Bindungen stark 
gelockert, so daß AE}=0 wird. Dann ist die Differenz der Aktivie- 
rungsenergien nur durch die Differenz der Nullpunktsenergien im 
Anfangszustand gegeben: 


AE=-AE,. (3.21) 


Die vorausgehende Betrachtung zeigt, daß dıe Aktivierungsenergie 
für das schwerere Isotop im allgemeinen größer ist; d. h., das schwere- 
re Isotop reagiert langsamer. Bei den Wasserstoffisotopen müssen zu- 
sätzlich dıe Unterschiede in den Rotationsenergien berücksichtigt 
werden. 

Genauere Berechnungen des Isotopieeffektes wurden von EYRING 
(1935) und von BIGELEISEN (1949) ausgeführt unter Anwendung der 
Methoden zur Absolutberechnung von Reaktionsgeschwindigkeiten 
(„absolute rate theory‘). Nach dieser Theorie gilt für die Geschwin- 
digkeitskonstante 
ksI 


k=y P 


K*. (3.22) 


x ist der Transmissionskoeffizient; er ist gleich der Wahrscheinlich- 
keit für die Bildung der Endprodukte aus dem Übergangszustand und 
wird im allgemeinen gleich 1 gesetzt. k,T/h ist der Frequenzfaktor und 
K* die Gleichgewichtskonstante für die Bildung des Übergangszu- 
standes aus den Reaktionspartnern. Wendet man dıe bekannten Ge- 
setze der Thermodynamik an, so ist 


-RTinK* = AH* - TAS*. (3.23) 


AH* ist die Bildungsenthalpie des Übergangszustandes aus den Re- 
aktionspartnern und somit gleich der Aktivierungsenergie E. Damit 
folgt 
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k=y zu eds" IR g=EIRT (3.24) 


und durch Vergleich mit Gleichung (3.14) 


KpT ‚as# ır (3.25) 


K-X P 


x ändert sich nicht, wenn ein isotopes Nuklid eingeführt wird. Für 
das Verhältnis der Geschwindigkeitskonstanten gilt dann 


k' K* ’ 
TR (3.26) 
Daraus folgt durch Einführung der Zustandssummen Z 
k' /M 1/2 54 7Z# 
- -( £) Zn (3.27) 


u bzw. u’ sind die reduzierten Massen der Gruppen, zwischen denen 
die bei der Reaktion aufbrechende Bindung vorliegt. Die Berechnung 
der kinetischen Isotopieeffekte aus dieser Gleichung erfordert Kennt- 
nisse über die Struktur und die Frequenzen des Übergangszustandes. 
Da diese Kenntnisse im allgemeinen fehlen, ist man auf Näherungs- 
rechnungen angewiesen. Eine häufig befriedigende Näherung besteht 
in der Annahme, daß im Übergangszustand die von der Reaktion be- 
troffene Bindung praktisch schon gelöst ist, während alle anderen 
Bindungen gegenüber dem Anfangszustand unverändert bleiben. (Die- 
se Annahme ist gleichbedeutend mit der oben gemachten Annahme, 
daß AE} = 0 wird.) Dann ist Z*’ = Z* und 


' 1/2 
a“ () 2, (3.28) 
1 I 


In diesem Falle verläuft die Reaktion mit dem leichteren Isotop immer 
rascher als mit dem schwereren Isotop. Dies ergab sich auch bereits 
aus der vorausgehenden Betrachtung. 

Der umgekehrte Fall, daß das leichtere Isotop langsamer reagiert 
als das schwerere, ist dann möglich, wenn freie isotope Atome an der 
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Reaktion teilnehmen oder wenn im Übergangszustand die an der Re- 
aktion beteiligten Bindungen stärker sind als im Anfangszustand; in 
beiden Fällen ist AE, < AES. | 
BIGELEISEN unterscheidet zwischen intermolekularen und intramo- 
lekularen Isotopieeffekten. Bei den intermolekularen Isotopieeffekten 
wird das kinetische Verhalten von zwei verschiedenen Molekülen ver- 
glichen, während bei den intramolekularen Isotopieeffekten das Ver- 
hältnis der Geschwindigkeitskonstanten am gleichen Molekül gemes- 
sen wird. Ein Beispiel ist die Decarboxylierung der Malonsäure. Der 
intermolekulare Isotopieeffekt ist gegeben durch das Verhältnis der 
Geschwindigkeitskonstanten k,,/kı3 für die beiden Reaktionen 


2COOH 


| 
k 
2CH, -3 12CH, COOH + 1?2CO, 
| 
13COOH 
und (3.29) 
13COOH 


| 
k : 
2CH, -3 12CH,!?COOH + 1?CO, 


| 
12COOH 


Der intramolekulare Isotopieeffekt dagegen wird gemessen durch das 
Verhältnis k,,/kı3 bei dem gleichen Molekül: 


k 
13COOH —> !2CH, !?COOH + !3CO, 


| 
I2CH, (3.30) 


UNE’ 
12C00H —$ !?CH, !3COOH + 12CO, 


Die Indizes 12 und 13 beziehen sich auf die Massenzahlen der Isotope. 

Im Falle intramolekularer Isotopieeffekte ist die Übereinstimmung 
zwischen Theorie und Experiment im allgemeinen besser als im Falle 
intermolekularer Isotopieeffekte. Das liegt vor allen Dingen daran, 
daß im ersten Falle die Berechnung etwas einfacher ist. Nach BIGEL- 
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Tabelle 3.5. 
Berechnete maximale kinetische Isotopieeffekte bei 25 °C 


Isotope k,/k, 


H/D 18 
H/T 60 
10g/1 IB 1,3 
>CO CE 1,25 
CC 1,50 
14N/I5SN 1,14 
160/180 1,19 
22Na/23Na 1,03 
31p/32p 1,02 
328/355 1,05 
Ca/?°’Ca 1,08 
22) 1,02 


Werte aus: 
J. BIGELEISEN: Science [New York] 110 (1949) 14. 


Tabelle 3.6. 
Kinetische Isotopieeffekte für Gasreaktionen beim Ersatz von H durch D 


Temperatur 


Reaktion in°K 


Werte aus: 
K. B. WißerG: Chem. Reviews 55 (1955) 713. 


EISEN kann bei intramolekularen Isotopieeffekten von leichten Ato- 
men (Wasserstoff) die Nullpunktsenergie vernachlässigt werden, und 
es resultiert die vereinfachte Beziehung 


72 3. Isotopieeffekte 


‚ 1/2 
n — s(”) (3.31) 


worin 5 einen Symmetriefaktor bedeutet. Unter diesen Bedingungen 
ist der Isotopieeffekt von der Temperatur unabhängig und kann ver- 
hältnismäßig leicht berechnet werden. 

In Tab. 3.5. sind einige von BIGELEISEN berechnete maximale Isoto- 
pieeffekte zusammengestellt. Man erkennt aus dieser Tabelle, daß die 
Isotopieeffekte mit abnehmendem Massenverhältnis sehr rasch klei- 
ner werden. 

Messungen des kinetischen Isotopieeffekts wurden vor allen Dingen 
mit leichten Atomen ausgeführt, insbesondere mit Wasserstoff und 

Tabelle 3.7. 


Verhältnis der Geschwindigkeitskonstanten für die Säure-Base-Katalyse in 
H,O und D,O 


Säure-Katalyse 


Rohrzuckerinversion 25 H;0O* 0,50 
Mutarotation der Glucose 25 H;0* 1,37 
Bromierung von Aceton 25 H;0* 0,5 
Hydrolyse von 
Orthoameisensäureäthylester 18 H;,0* 0,73 
Essigsäuremethylester 15 H;0* 0,63 
Essigsäureäthylester 15 H;0* 0,5 
Ameisensäureäthylester 15 H;0* 0,45 
Zersetzung von Diazoessigester 0 H,0* 0,35 
Base-Katalyse 
Mutarotation der Glucose 25 H,O 3,8 
Bromierung von Aceton 25 CH;COO” 1,1 
Acetylaceton 25 H,O 1,9 
Nitromethan | 25 CH;COO° 1;15 
Hydrolyse von 
Monochloressigsäure | 45 OH” 0,8 
Essigsäureäthylester 15 OH” 0,75 
Acetamid 25 OH 1,10 
Acetonitril 35 OH 0,8 
Zersetzung von Nitramid 23 H,O 32 
Werte aus: 


K. B. WIBERG: Chem. Reviews 55 (1955) 713. 
O. ReıTz in: Handbuch der Katalyse, hrsg. v. G. M. SCHWABE. Bd. 2: Ka- 
talyse in Lösungen, S. 272. Springer-Verlag, Wien 1940. 
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Kohlenstoff. Die Tabellen 3.6., 3.7. und 3.8. enthalten einige Ver- 
suchsergebnisse. In manchen Fällen konnten durch Messung des Iso- 
topieeffekts auch Aussagen über den Reaktionsmechanismus ge- 
macht werden. Aus diesem Grunde sind die kinetischen Isotopieeffekte 
von Bedeutung für die chemische Reaktionskinetik. Bei mittelschwe- 
ren Elementen sind die Isotopieeffekte allerdings so klein, daß sıe nur 
unter beträchtlichem experimentellem Aufwand mit hinreichender 
Genauigkeit gemessen werden können. 


3.3. Gleichgewichtsisotopieeffekte 


Ein chemisches Gleichgewicht, bei dem zwischen den Reaktions- 
partnern nur isotope Nuklide ausgetauscht werden, nennt man ein 
Isotopenaustauschgleichgewicht. Zunächst würde man erwarten, daß 
sich die Isotope dabei gleichmäßig auf die verschiedenen Reaktions- 
partner verteilen, d. h., daß die Gleichgewichtskonstante X solcher 
Isotopenaustauschreaktionen 1 beträgt. Tatsächlich findet man aber, 
daß die Gleichgewichtskonstante mehr oder weniger stark von dem 
Wert 1 abweicht, d. h., daß die Isotope im chemischen Gleichgewicht 
ungleichmäßig auf die Reaktionspartner verteilt sind. Dies bezeichnet 
man als Gleichgewichtsisotopieeffekt. 

Ein praktisch wichtiges Beispiel für ein Isotopenaustauschgleich- 
gewicht ıst die Reaktion 


HD(g.) + H,O.) = H,(e.) + HDO(.). (3.32) 


Dies ıst eine heterogene Isotopenaustauschreaktion; der Austausch 
der Wasserstoffatome zwischen gasförmigem Wasserstoff und flüssi- 
gem Wasser wird durch Nickel oder Platin katalysiert. Die Gleichge- 
wichtskonstante dieser Austauschreaktion, 

[IHDO] [R;] 


K = ,0][HD]’ 


ist sehr stark von 1 verschieden (bei 80 °C: K 3); .d. h., das Deute- 
rıum wird ım Wasser angereichert. Derartige Gleichgewichtsisoto- 
pieeffekte bei Isotopenaustauschgleichgewichten besitzen eine große 
Bedeutung für die Isotopentrennung (vgl. Abschn. 4.11.). 

Allgemein lautet die Gleichung für ein Isotopenaustauschgleich- 
gewicht 


AX +BX'=AX’ +BX (3.34) 
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Chemisch tritt bei einer solchen Reaktion keine Änderung ein. Für 
die thermodynamischen Größen gilt: AT = 0,4S # 0,AG a -TAS. 
Die Gleichgewichtskonstante ist gegeben durch 


[AX’] IBX] 


K = TARIIBXT' 


(3.35) 


Häufig benutzt man zur Charakterisierung des Isotopenaustausches 
den Austauschkoeffizienten (Verteilungskoeffizienten) 


es 


Bei einfachen Isotopenaustauschreaktionen (Gl. (3.34)) ist «= K; 
wenn die Moleküle dagegen mehrere austauschfähige Atome oder 
Ionen enthalten, ist« # K. 

Die Gleichgewichtsisotopieeffekte, d. h. die Abweichungen vom 
Wert «=1, müssen auf Unterschieden des chemischen Potentials der 
gleichartigen Verbindungen beruhen, die isotope Nuklide enthalten. 
Die Gleichgewichtskonstanten können mit Hilfe der statistischen 
Thermodynamik berechnet werden. Die Rechnung ist in diesem Falle 
(Isotopenaustauschgleichgewichte) verhältnismäßig einfach, weil eini- 
ge Parameter herausfallen, die von der Massenzahl unabhängig sınd. 
So kann man die Kraftfelder, die Potentialfunktionen und die geome- 
trischen Abmessungen von gleichartigen Molekülen, die isotope Nu- 
klide enthalten, als gleich ansehen; es genügt, die Größen zu berück- 
sichtigen, die direkt von der Massenzahl abhängen (Trägheitsmomen- 
te, Schwingungsfrequenzen, Nullpunktsenergien). 

Die statistische Thermodynamik liefert für die Gleichgewichtskon- 
stante K des obigen Isotopenaustauschgleichgewichts den Ausdruck 


_ Z(AX) Z(BX) 


Z(AX) Z(BX') 0. 


Die Zustandssummen Z treten dabei an die Stellen der Konzentratio- 
nen in Gleichung (3.35). Sie geben die Wahrscheinlichkeit dafür an, 
daß sich die Moleküle in einem bestimmten Energiezustand befinden, 
und sind gegeben durch das Produkt der einzelnen Faktoren, die den 
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Energiezustand des Moleküls bestimmen (Translation, Rotation, 
Schwingung, Elektronenenergie und Kernspin): 


Z = Z ans Zar Z sein Le 2; == ee (3.38) 
g pP 


g; ist das statistische Gewicht eines Zustandes mit der Energie E; und 
gibt die Zahl der Möglichkeiten an, nach denen der betreffende Ener- 
giezustand durch verschiedene Kombinationen der Quantenzahlen re- 
alisiert werden kann. Die Werte von Z können aus spektroskopischen 
Daten ermittelt werden und sind in vielen Fällen angegeben, vor allen 
Dingen für leichte Moleküle. 

Vergleicht man zwei Moleküle, die sich nur dadurch unterscheiden, 
daß sie isotope Nuklide enthalten, so vereinfachen sich die Verhält- 
nisse sehr. Es gehen dann praktisch nur noch die Unterschiede in der 
Schwingungs- und Rotationsenergie ein (vgl. Abschn. 3.1.). Für zwei- 
atomige Moleküle beträgt das Verhältnis der Zustandssummen 


zZ _ sm FR Zi 3.39) 
Z S’\M Klee tye vr] 


M ist die Molmasse, / das Trägheitsmoment und S die Symmetriezahl. 
Zur Abkürzung ist 2 E,/kgT = u gesetzt; E, ist die Nullpunktsenergie 
(Gl. (3.7)). Die Symmetriezahl ist die Zahl der nicht unterscheidbaren 
Lagen, die durch Rotation des Moleküls um alle Symmetrieachsen er- 
reicht werden können. So ıst für H,: $ = 2, für HD: $ =]. Für 
mehratomige nicht-lineare Moleküle ergibt sich 


‚ ı\ 3/2 ıDpı ff \ 1/2 BER -u’/2 
an 6. er] 640 
Z $’\M ABC (l-e" )e . 


Hier steht auf der rechten Seite das Produkt der u-Funktionen für die 
3n-6 Schwingungen des n-atomigen Moleküls. A, B und C sind die 
Hauptträgheitsmomente. Diese sind in den meisten Fällen nicht be- 
kannt; außerdem fehlen für mehratomige Moleküle auch häufig die 
spektroskopischen Daten. In diesen Fällen ist die Produktregel von 
TELLER und REDLicH (1935) nützlich; danach ist 


Me 
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Damit vereinfacht sich die Gleichung (3.40): 


' v1 _gpu\p-u’/2 
a aloenk { (3.42) 


z Ss Il er 


In dieser Gleichung steht auf der rechten Seite nur noch der Symme- 
triefaktor (S-Term) und der Faktor für die freie Energie (u-Term). Sie 
ist sowohl für zwei- als auch für mehratomige Moleküle anwendbar. 
Zur Vereinfachung setzt man v’—=u-+4Au und erhält durch Reihenent- 
wicklung 

Z! _ 8 „-26Wdu 


Zz_S 3.43 
ze vv. 


mit 
1 1 l 


oz 2 u ia e"-1 


(3.44) 


Die Werte von G (u) sind tabellıert (BIGELEISEN und MAYER 1947); sie 
liegen zwischen 0 (u=0) und 0,5 (u= oo). Mit steigender Temperatur 
gehen die Werte von u gegen O und der u-Term gegen 1, so daß die 
Gleichgewichtskonstante nur noch von dem Verhältnis der Symme- 
triezahlen abhängt. So betragen für das Isotopenaustauschgleichge- 
wicht 


H, +D,=2HD (3.45) 


die Symmetriezahlen S: 2 2 l; 
Daraus folgt für den Grenzwert der Gleichgewichtskonstanten bei 
hoher Temperatur 


ze Z(HD)? en SH, SD, 


Ze rn I ng N 
TZm)ZO) Sin Pe 


Bei diesem Grenzwert K, führt die Isotopenaustauschreaktion nicht 
mehr zu einer Trennung der Isotope. Daher dient der Quotient K/K, 
als Maß für den Trenneffekt bei Isotopenaustauschreaktionen. 

In Tab. 3.9. sind einige Gleichgewichtskonstanten für Isotopenaus- 
tauschreaktionen zusammengestellt. Die Übereinstimmung zwischen 
den berechneten und den experimentellen Werten ist gut. 
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Übungen zu Kapitel 3 


. Welchen Wert berechnet man für das Dampfdruckverhältnis von 


D,O und H,O bei 20 °C und bei 100 °C? 


. Wie groß ist das Verhältnis der Schwingungsfrequenzen in H, und 


HD bzw. in H°’’CI und H?’C1? 


. Man berechne näherungsweise das Verhältnis der Geschwindig- 


keitskonstanten bei 25 °C für die Isotopenaustauschreaktionen 
k 
H°’CI + D,=2D°’Cl + HD 


ki‘ 
H’C1+D=D’C+HD 
unter der Annahme, daß die Bindungen ım Übergangszustand 
stark gelockert sind. 


. Man berechne näherungsweise die Gleichgewichtskonstante bei 
25 °C für die beiden in der dritten Übung angegebenen Reaktio- 


nen. Die Trägheitsmomente betragen: 
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für HD 
für D, 
für HCl 
für H’’CI 
für D’’CI 
für D’’C1 


0,6127 
0,9198: 
2,6421 
2,6477 - 
5,1371 
3,182. 1* 


4. Isotopentrennung 


4.1. Bedeutung der Isotopentrennung 


Die verschiedenen Kerneigenschaften von Isotopen sind von großer 
praktischer Bedeutung. Dies sei an einigen Beispielen erläutert: Das 
U-235, welches mit einer Häufigkeit von 0,72% im natürlichen Uran 
vorkommt, wird im Gegensatz zum U-238 mit hoher Ausbeute durch 
thermische Neutronen gespalten; d. h. U-235 ist ein Kernbrennstoff, 
U-238 nicht. (Thermische Neutronen sind solche, deren Energien nor- 
malen Temperaturen entsprechen, E< 1 eV). Der Aufbau und der 
Betrieb eines Kernreaktors hängt deshalb entscheidend von dem Ge- 
$ halt des verwendeten Urans an U-235 ab. 

D,O hat einen sehr viel kleineren Einfangquerschnitt für thermi- 
sche Neutronen als H,O (op =0,00057 b, ou =0,33 b). D,O ist deshalb 
als Kühlmittel und Bremsmittel für Neutronen (Moderator) sehr viel 
besser geeignet als H,O. Aus diesem Grunde erzeugt man für den Be- 
trieb von Reaktoren D,O in technischem Maßstab tonnenweise. 

Das natürliche Lithium besteht zu 7,4% aus Li-6 und zu 92,6% 
aus Li-7. Diese Isotope zeigen ebenfalls sehr verschiedene Kerneigen- 
schaften. Li-6 besitzt einen sehr großen Einfangquerschnitt für ther- 
mische Neutronen (o=953 b), wobei mit hoher Ausbeute Tritium ent- 
steht, das für die Durchführung von Fusionsreaktionen sehr wichtig 
1st: 


$Li +in—> ?H + $He (Erzeugung von Tritium); (4.1) 
®?H + ?H-—> ?He + dn (Fusion von Tritium und (4.2) 
Deuterium). 


Beide Reaktionen laufen ab, wenn man LiD (Lithiumdeuterid) ver- 
wendet. Damit ist die Grundlage für die Entwicklung der Wasserstoff- 
bombe gegeben. Das Li-7 besitzt im Gegensatz zum Li-6 einen sehr 
kleinen Einfangquerschnitt für thermische Neutronen (co = 0,037b). 
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Aus diesem Grunde und wegen seiner günstigen thermischen Eigen- 
schaften ist Li-7 als Kühlmittel für Hochleistungsreaktoren geeignet. 

Thermische Neutronen werden von N-15 (co = 0,000024b) in sehr 
viel geringerem Umfang absorbiert als von N-14 (o=1,8b). Wegen 
des hohen Einfangquerschnitts des N-14 verwendet man in homoge- 
nen Reaktoren an Stelle von Uranylnitrat gelöstes Uranylsulfat, ob- 
gleich dieses Salz schwer löslich ist. Will man das günstigere Uranyl- 
nıtrat einsetzen, so muß man zunächst eine Anreicherung von N-15 
durchführen. | 

In reiner Form abgetrennte oder angereicherte inaktive Nuklide ha- 
ben als Indikatoren bei kinetischen Untersuchungen große Bedeutung, 
insbesondere dann, wenn geeignete radioaktive Isotope nicht existie- 
ren oder nicht anwendbar sind (z. B. O-18, C-13 u. a.). Der Anwen- 
dung in größerem Umfang stehen lediglich die verhältnismäßig hohen 
Kosten der Isotopentrennung entgegen. 

Die Isotopentrennung ist eine der schwierigsten, aber auch eine der 
interessantesten Aufgaben der präparativen Chemie. Die Abtrennung 
und Reindarstellung von U-235 und von D,O sind bereits wichtige Be- 
standteile der Großtechnik geworden, die einen umfangreichen indu- 
striellen Aufwand erfordern. 


4.2. Trennfaktor und Trennkaskade 


Die Methoden der Isotopentrennung basieren auf den in Kapitel 3 be- 
sprochenen Unterschieden im physikalischen und chemischen Ver- 
halten der Isotope. Nur durch wiederholte Ausnutzung des Einzel- 
effekts unter sorgfältig ausgewählten Bedingungen wird die ge- 
wünschte Anreicherung eines bestimmten Isotops erzielt. Die Auf- 
gabe einer Trennoperation besteht darin, den Molenbruch xjeines 
Isotops auf den Molenbruch x; zu erhöhen. Die charakteristische 
Größe einer solchen einzelnen Trennoperation ist der (elementare) 
Trennfaktor «. Dieser ist gegeben durch den Quotienten 


_ x en BE x(l-X) (4.3) 
lex 12% - sd=e%) 


In vielen praktischen Fällen kann man, wenn der Gehalt der anzu- 
reichernden Komponente klein ist, die folgende Näherungsformel be- 
nutzen: j 

el, (4.4) 


X 
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Die Größe 


(4.5) 


wird Anreicherungsfaktor genannt. Da die Trennfaktoren im allge- 
meinen nur wenig größer als 1 sind, muß man mehrere Trennopera- 
tionen stufenweise hintereinanderschalten, um eine brauchbare Iso- 
topentrennung zu erzielen. Verwendet man s Stufen, so erreicht man 
einen Gesamttrennfaktor 


A= «a, (4.6) 


der auch als Gesamtanreicherung bezeichnet wird. 

Am zweckmäßigsten baut man Trenneinheiten gleicher Größe, die 
nebeneinander und hintereinander geschaltet werden (vgl. Abb. (4-1)). 
Da der Stoffdurchsatz mit wachsender Anreicherung geringer wird, 
muß man in den ersten Stufen viele Trenneinheiten nebeneinander- 
schalten, ın den letzten Stufen nur noch wenige. Dadurch ergibt sich 
eine kaskadenförmige Anordnung der Trenneinheiten (Trennkas- 
kade). 
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1.Stufe 


3.Stufe 


A = angereicherte Fraktion 


B = abgereicherte Fraktion Endprodukt 


Abb. (4-1) Anordnung mehrerer Trenneinheiten zu einer Trennkaskade (schematisch). 
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Die Gesamtheit der Isotopentrennverfahren kann man einteilen ın 
solche Verfahren, bei denen die physikalischen Unterschiede der Iso- 
tope ausgenutzt werden (physikalische Trennverfahren), und solche, 
bei denen die chemischen Unterschiede im Vordergrund stehen (che- 
mische Trennverfahren). Im folgenden werden zuerst die physikalı- 
schen, dann die chemischen Verfahren besprochen. 


4.3. Gasdiffusion 


Die Diffusionsgeschwindigkeit von Gasmolekülen durch eine Mem- 
bran ist umgekehrt proportional der Quadratwurzel aus ihrem Mole- 
kulargewicht: 


Day (4.7) 
VM 


Der Trennfaktor, der in einer Diffusionsanlage maximal erreicht wer- 
den kann, beträgt 


/M 
max — M, (M, > M,). (4.8) 


Voraussetzung für die Anwendbarkeit dieser Gleichung ist, daß die 
mittlere freie Weglänge der Moleküle größer ist als der Porendurch- 
messer der Membran; das bedeutet, daß bei kleinen Drucken gear- 
beitet werden muß. 

Die Methode der Gasdiffusion wurde erstmals im Jahre 1932 von 
HERTZ für die Trennung der Neonisotope angewendet. Im zweiten 
Weltkrieg bauten die USA eine Großanlage zur Trennung der Uran- 
isotope auf. Weitere Anlagen dieser Art befinden sich in den UdSSR 
und in Frankreich. Dabei wird das Uran in Form des leicht flüchtigen 
Uranhexafluorids (Sublimationspunkt 56 °C) eingesetzt. Aus den Mo- 
lekulargewichten des ??”UF, (M = 349) und des ?*®UF, (M = 352) 
errechnet sich der maximale Trennfaktor einer Trennstufe zu &nax = 
— 1,0043. Daraus ersieht man, daß sehr viele Trennstufen hinterein- 
andergeschaltet werden müssen, um eine Gesamtanreicherung des 
U-235 auf 90% zu erhalten, wıe sie für viele Reaktoren benötigt wird. 
Dementsprechend sind diese Anlagen dimensioniert, die den Umfang 
sehr großer Fabriken besitzen und mehrere Hektar Bodenfläche be- 
anspruchen. 
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4.4. Thermodiffusion 


Bei der Thermodiffusion arbeitet man in einem Temperaturgefälle, das 
zwischen einer heißen und einer kalten Wand aufrechterhalten wird. 
Der schwerere Bestandteil reichert sich im kälteren Gebiet an. Bei Ver- 
wendung eines längeren Rohres wird der Effekt der Thermodiffusion 
durch die Konvektionsströmung verstärkt. Dabei erzeugt man im all- 
gemeinen das Temperaturgefälle durch einen in der Achse des Rohres 
befindlichen Draht, während die Außenwand durch Wasser gekühlt 
werden kann (Abb. (4-2)). Diese Anordnung ist als Trennrohr von 


heißer : Draht 


Abb. (4-2) Trennrohr (Ausschnitt), Molekulargewicht M, > M.. 


Crusıus und DIcK&L seit 1939 bekannt und wird für die Trennung von 
Gasgemischen verwendet. Zwischen dem heißen und dem kalten Be- 
reich besteht eine Thermodiffusion. Außerdem strömt die Substanz 
durch Konvektion an der heißen Wand nach oben und an der kalten 
Wand nach unten. Die schwerere Komponente reichert sich somit 
unten ım Trennrohr an und die leichtere Komponente oben. Wichtig 
ıst, daß die Geschwindigkeit der Konvektionsströmung mit der des 
Thermodiffusionsstromes vergleichbar. ist. Das bedeutet, daß der 
Querschnitt der Rohre begrenzt ist (für Gastrennungen etwa 0,5 bis 
0,7 cm). 

Die theoretische Behandlung eines Trennrohres kann in ähnlicher 
Weise erfolgen wie dıe einer Füllkörperkolonne. Die Gesamtanrei- 
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cherung ist gegeben durch den elementaren Trennfaktor und die 
Zahl der „theoretischen Böden‘ des Trennrohres. Die Berechnung 
des Trennfaktors « ist kompliziert. Näherungsweise gilt 


05 M,-M,.. T 
In« = Rr 75 M> IM, In T (4.9) 
Der Thermodiffusionsfaktor R- hängt von der Gasart ab und 
schwankt zwischen O und 0,75. Die Höhe eines theoretischen Bodens 
beträgt etwa 2 cm. Der stationäre Zustand eines Trennrohres ist er- 
reicht, wenn die Rückdiffusion infolge des Konzentrationsgefälles 
ebenso groß ıst wıe die Thermodiffusion. 

Im allgemeinen liefern Trennrohre auch bei einfacher Konstruk- 
tıon recht gute Trennungen. Sie können nicht nur für die Trennung 
leichter Moleküle, sondern auch für mittelschwere und schwere Mole- 
küle verwendet werden. Z. B. kann man vom unteren Ende eines 2m 
langen mit Luft gefüllten Rohres nach einigen Stunden etwa 70% igen 
Sauerstoff abnehmen. Mehrere Trennrohre lassen sich leicht zu einer 
wirksamen Trennanlage hintereinanderschalten. 

Die Thermodiffusion im Trennrohr hat hauptsächlich als Labora- 
torıumsmethode für die Isotopentrennung von Gasen Bedeutung ge- 
wonnen. CLusıus konnte mit Hilfe des Trennrohrs dıe Neonisotope 
in reiner Form darstellen und viele !?C-Verbindungen, z. B. '’CH,, 
gewinnen. Für Trennungen in der flüssigen Phase ist die Thermodif- 
fusion weniger wirksam und deshalb von weit geringerem Interesse. 
Dies liegt vor allen Dingen daran, daß der Abstand zwischen der 
kalten und der heißen Wand auf etwa 0,1 mm reduziert werden müßte, 
um in Flüssigkeiten günstige Trenneffekte zu erzielen. Im zweiten Welt- 
krieg wurde das Verfahren auch auf flüssiges UF, angewandt, wegen 
seiner Unwirtschaftlichkeit aber wieder aufgegeben. Für spezielle 
Trennaufgaben besitzt die Anwendung der Thermodiffusion auf flüs- 
sige Phasen allerdings Vorteile. 


4.5. Druckdiffusion 


Dieses Verfahren wurde in Deutschland vor allen Dingen von BECKER 
(Karlsruhe) entwickelt. Das gasförmige Isotopengemisch tritt aus 
einer Düse mit Schallgeschwindigkeit in einen evakuierten Raum aus 
(Abb. (4-3)). Durch die Zusammenstöße der Moleküle in dem Gas- 
strahl werden bevorzugt die leichteren Moleküle aus ihrer Richtung 
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abgelenkt; sie reichern sich deshalb im Mantel des Gasstrahles an und 
werden durch eine Blende abgestreift. So wird eine partielle Trennung 
der schwereren Komponente von der leichteren Komponente erreicht. 


Anreicherung der 
leichteren Komponente 


Abb. (4-3) Druckdiffusion (Trenndüse). 


Diese Anordnung wird als Trenndüse bezeichnet. Der wesentliche 
Nachteil des Verfahrens besteht darin, daß bei sehr niedrigem Druck 
gearbeitet werden muß. Dementsprechend ist auch der Durchsatz 
bei verhältnismäßig großem Volumen sehr gering. 


4.6. Elektromagnetische Trennung 


Das Prinzip der elektromagnetischen Trennung ist das gleiche wie im 
Massenspektrometer (Abb. (4-4)). Der aus der Ionenquelle austre- 
tende Ionenstrom wird ım elektrischen Feld beschleunigt und im mag- 
netischen Feld abgelenkt. Hier beschreiben die Ionen eine Kreisbahn 


mit dem Radius 
l 2mÜ 
en 4.10 
TBYVzZ:e we 


B ist die Induktionsflußdichte oder magnetische Kraftflußdichte ım 
Magnetfeld von der Feldstärke 7 (B=u,' H), m dıe Masse der Ionen, 
Z-e ihre Ladung und U die Beschleunigungsspannung. Im Massen- 
spektrometer kann man Mikrogramm-Mengen von Substanzen tren- 
nen. Beim Einsatz größerer Mengen müssen die Schwierigkeiten über- 
wunden werden, die sich aus den hohen Ionenströmen und den Elek- 
tronenraumladungen ergeben. 
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Die Trennung größerer Substanzmengen gelang zuerst im Jahre 
1944 im sogenannten Calutron („California University Cyclotron‘“), 
das dann zu den heute gebräuchlichen Separatoren weiterentwickelt 
wurde. In diesen Maschinen werden Milligramm-Mengen von Isoto- 
pen der verschiedensten Elemente innerhalb von Stunden getrennt. Die 
Isotope gelangen durch Schlitze auf die einzelnen Auffänger. Die An- 
ordnung erinnert an ein System von Briefkästen. 


LI 


Magnetisches Feld 
{senkrecht zur Papierebene) 


ni leichtes schweres 
lei | |] Isotop Isotop 


Abb. (44) Prinzip der elektromagnetischen Isotopentrennung. 


elektrisches 
Fe 


Durch elektromagnetische Separatoren getrennte stabile Nuklide 
vieler Elemente sind im Handel erhältlich, wegen des großen Aufwan- 
des allerdings relativ teuer. Besondere Bedeutung besitzen die Sepa- 
ratoren für schwere Elemente, ın denen z. B. die Isotope des Pluto- 
niums getrennt werden; das Pu-242 kann dann für die Darstellung 
von Transplutoniumelementen Verwendung finden. Solche Separa- 
toren stehen wegen der hohen Radiotoxizität des Plutoniums in dicht 
abgeschlossenen Räumen. 


4.7. Ultrazentrifuge 


Das Prinzip der Ultrazentrifuge wird am besten an Hand der baro- 
metrischen Höhenformel verständlich. Danach beträgt das Verhält- 
nıs der Partialdrucke von zwei Gasen in einer Höhe 


Pı(h) _ PıO) _M,-M,)2% 
FOTO “- (4.11) 


M;, und M; sind die Molekulargewichte, g ist die Erdbeschleunigung 
und R die Gaskonstante. Analog gilt für eine Zentrifuge mit dem Ra- 
dıus r und der Winkelgeschwindigkeit & 
pılr) _ PılO) „-Mm-MT 
—= ——e 2RT, 4.12 
Pa) 20) m 
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Mit Hilfe einer Ultrazentrifuge vom Radius r (etwa 20 cm) und einer 
hohen Winkelgeschwindigkeit w ist somit ebenfalls eine Isotopentren- 
nung möglich. Die Besonderheit der Ultrazentrifuge besteht darin, 
daß hier die Differenz der Massen eingeht. Dieses Verfahren ist des- 
halb bei großen Massenzahlen besonders vorteilhaft. Für eine Mas- 
sendifferenz M, -M, = 1, or = 300 m/s und 25 °C berechnet man 


- Pi) (HO _ 1,018 
nl = 0183 en 


Die Hauptschwierigkeiten bei der Verwendung der Ultrazentrifuge 
sind technischer Natur; denn man muß im kontinuierlichen Betrieb 
in der schnell rotierenden Zentrifuge laufend an verschiedenen Stellen 
Gas zuführen und abnehmen. 

Die Verwendung der Ultrazentrifuge zur Isotopentrennung wurde 
1939 von BEAMS vorgeschlagen; in Deutschland beschäftigt sich 
GROTH mit der Entwicklung dieser Methode. Die besondere Eignung 
für die Trennung der Isotope schwerer Elemente wurde bereits hervor- 
gehoben. Die meisten Vorteile bietet die Methode dann, wenn eine 
mit dem leichten Isotop angereicherte Fraktion gewonnen werden 
soll. Die zu trennende Substanz kann dann als leicht flüchtige Ver- 
bindung axial eingeführt werden und verdampft dort, während das 
gewünschte Produkt an der Peripherie abgenommen wird. 


4.8. Destillation 


Die Isotopentrennung durch Destillation beruht auf den Unterschie- 
den in den Dampfdrucken. Durch das Dampfdruckverhältnis ist der 
maximal erreichbare Trennfaktor gegeben. Für Wasser erhält man 
beispielsweise 


et 2,7600. (4.14) 


Pnupo 


(Der Unterschied im Siedepunkt von H,O und D,O beträgt 1,4 grad, 
vgl. Tab. 3.2.). Um die kleinen Unterschiede im Dampfdruck auszu- 
nutzen, sind wirksame Spezialkolonnen mit einer großen Bodenzahl 
erforderlich. 
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Für die Trennung einer idealen Mischung auf Grund der unter- 
schiedlichen Flüchtigkeit ihrer Komponenten gilt die Rayleigh-For- 


mel 
x (Io ae te (9 
a an u, 4.15 
x1 Er V So, 


x: ist der Molenbruch der schwerer flüchtigen Komponente in der 
Mischung zu Beginn der Trennoperation, x; der Molenbruch dieser 
Komponente nach Einengen der Mischung vom Volumen V, auf das 
Volumen V;« ıst der Trennfaktor. Ideales Verhalten — d.h. Konstanz 
des Trennfaktors « im gesamten Konzentrationsbereich — kann bei 
Mischungen, die sich nur durch ihre isotope Zusammensetzung unter- 
scheiden, vorausgesetzt werden. | 

Aus Gl. (4.15) ısterkennbar, daß eine völlige Abtrennung der schwe- 
reren Komponente (x| — 1) durch eine einfache Verdampfung nur 
asymptotisch (V,/[V/— &) erreicht werden kann. Um beispielsweise 
durch einfache Verdampfung bei einem Trennfaktor « = 1,006 
l Milligramm Wasser mit dem doppelten Gehalt an O-18 zu erhalten 
(Anreicherung des O-18 von x = 0,002 auf x, = 0,004), müßte man 
10°* Tonnen Wasser auf 1 ul einengen. Die Anwendung von Fraktio- 
nierkolonnen mit einer möglichst großen Zahl von theoretischen Bö- 
den ist deshalb nicht zu umgehen. In Tab. 4.1. ist die Anreicherung von 


Tabelle 4.1. 
Anreicherung von "?O durch Destillation von Wasser bei 60 °C (« = 1,006) 
und bei 100 °C (& = 1,003) in Kolonnen mit verschiedener Zahl an theoreti- 
schen Böden 


Molenbruch an !80 bei folgender Zahl an 
theoretischen Böden. 


Temperatur | Trennfaktor 


in °C 


O-18 durch Destillation von Wasser bei zwei verschiedenen Tempe- 
raturen als Funktion der Zahl der theoretischen Böden angegeben. 
In Tab. 4.2. sınd einige Dampfdruckverhältnisse zusammengestellt; 
die Trennfaktoren sınd oberhalb 0 °C im allgemeinen verhältnismä- 
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Big klein. Das Verfahren der Wasserdestillation zur Gewinnung von 
D,O ist inzwischen durch die Austauschverfahren verdrängt worden. 
Für die Darstellung von H,!?O besitzt die Wasserdestillation jedoch 
auch heute noch Bedeutung. 


Tabelle 4.2. 
Dampfdruckverhältnisse 


Temperatur Dampfdruckverhältnisse 


Stoffpaar 3 
DR P leicht‘ P schwer 
H,/HD 23 1,60 
H,O/HDO 2932 Kb) 
293,2 1,076 
313,2 1,059 
333,2 1,046 
353,2 1,035 
373,2 1,026 
H,O/D,O 2 3032 1,052 
NH;/ND; 330,3 1,11 
BF,/!!BR; a 173 0,993 
2CH,/'’CHy 90,2 1,005 
156,2 1,003 
12CO/?CO 68,2 1,011 
81,2 1,0069 
C.e0/0'°0 68,2 1,008 1 
81,2 1,0050 
00,00 90,2 1,0054 
Werte aus: 


J. KIRSHENBAUM: Physical Properties and Analysis of Heavy Water. 
McGraw-Hill Book Comp., New York 1951, S. 25 ff. 

Hydrocarbon Research Inc., Report NYO-889 USAEC, 15. März 1951. 

I. MÜHLENPFORDT, H. KRONBERGER, P. T. NETTLEY: Isis 1957. 

T. F. Jonn: Isis 1957. 

W. GROTH, H. IHLE, A. MURRENHOFF: Z. Naturforsch. 9a (1954) 805. 

(Vgl. auch W. RiEZLER, W. WALCHER: Kerntechnik. B. G. Teubner Verlags- 
gesellschaft, Stuttgart 1958). | 

J. KIRSHENBAUM, H. C. UREY: J. chem. Physics 10 (1942) 706. 
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Thermodynamisch erheblich günstiger als die Destillation bei nor- 
maler Temperatur ist die Tieftemperaturdestillation von Wasserstoff 
oder Sauerstoff. Für das Dampfdruckverhältnis findet man (Tab.4.2.) 


re (4.16) 


Puv 


Infolge des bedeutend höheren Trennfaktors (gegeben durch das 
Dampfdruckverhältnis) führt die Tieftemperaturdestillation des Was- 
serstoffs sehr viel rascher zum Ziel als die Wasserdestillation. Es ge- 
nügt dıe Verwendung einer größeren Kolonne als erste Stufe und einer 
kleineren Kolonne als zweite Stufe (Abb. (4-5)). Dabei muß ein Kata- 
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(Niederdruck) flüssiger Wasserstoff 
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Abb. (4-5) Tieftemperaturdestillation von Wasserstoff. Nach K. CLusıus u. K. STARKE: 
Z. Naturforsch. 4a (1949) 549. 


lysator eingeschaltet werden, weil bei tiefer Temperatur die Austausch- 
reaktion 


2HD=H, +D, (4.17) 


nur sehr langsam abläuft. Das durch Destillation gewonnene Deute- 
rıum wird anschließend katalytisch verbrannt. Dabeı wırd schweres 
Wasser mit einem D,O-Gehalt von etwa 99,9% gewonnen. Die Ko- 
sten für D,O betragen zur Zeit etwa DM 200,-- pro kg. Am wirtschaft- 
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lichsten ist die Destillation von Wasserstoff an solchen Stellen, an de- 
nen er in größeren Mengen für synthetische Zwecke (z. B. für die 
Ammoniaksynthese) produziert wird. 


4.9. Elektrolyse 


Die Elektrolyse wurde erstmals 1933 von LEwIs und MCDoNALD zur 
Trennung von Wasserstoff und Deuterium angewandt. Wenn man 
eine verdünnte Lösung eines Alkalihydroxids sehr lange elektrolysiert, 
so reichert sich das Deuterium im zurückbleibenden Wasser merklich 
an. Dies ist folgendermaßen zu erklären: Die Wanderungsgeschwin- 
digkeit der Wasserstoffionen ist bedeutend größer als die Wanderungs- 
geschwindigkeit der Deuteriumionen; deshalb ist der an der Katho- 
de gebildete Wasserstoff ärmer an Deuterium als der Elektrolyt. 

Im natürlichen Wasser besteht der Wasserstoff zu 0,0156 Atompro- 
zent aus Deuterium. Der elementare Trennfaktor ist näherungs- 
weise gegeben durch das Verhältnis 


I 


und wird durch die relative Geschwindigkeit der Abscheidung be- 
stimmt. Je nach den Arbeitsbedingungen bewegt sich & zwischen 3 
und 12. Der Mittelwert liegt bei technischen Anlagen im allgemeinen 
in der Nähe von 5. In Gl. (4.18) steht der Quotient aus dem Molver- 
hältnis xp/Xy ın der flüssıgen Phase und in der gerade entstehenden 
Gasphase. Bei einer kurzfristigen Elektrolyse ändern sıch beide Grö- 
Ben nicht merklich; sie steigen ım Verlaufe einer längeren Elektrolyse 
kontinuierlich an. Der Gesamttrennfaktor A=«°, der dabei in der 
flüssıgen Phase erreicht werden kann, ergibt sıch durch Integration 
über den gesamten Vorgang der Elektrolyse. In Abb. (4-6) ıst der Ge- 
halt an Deuterium im Elektrolyten als Funktion der Volumenreduk- 
tıon durch Elektrolyse aufgezeichnet. Aus dieser Abbildung entnimmt 
man, daß zur Gewinnung von 11 „schwerem Wasser‘ mit 99 Atom- 
prozent Deuterium (x5=0,99) aus gewöhnlichem Wasser (Xp= 
—1,56 10” *) bei einem Trennfaktor «=5 eine Menge von 1,65: 10°1 
(165t) Wasser auf 11 elektrolysiert werden muß. Die Ausbeute an 
Deuterium beträgt dabei nur 3,6%. Es liegt auf der Hand, daß eine 
derartige Elektrolyse nicht ın einem Ansatz durchgeführt werden 
kann; die Konzentration des Elektrolyten würde sich viel zu stark 
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Abb. (4-6) Gehalt an Deuterium im Elektrolyten als Funktion der Volumenreduktion 
durch Elektrolyse. Aus E. W. WASHBURN u. H. C. UREY: Proc. nat. Acad. Sci. USA 
| 18 (1932) 496. 


Gehalt an Deuterium in Yo ——e 


erhöhen. Man elektrolysiert deshalb stufenweise in Zellen mit immer 
kleinerem Fassungsvermögen und trennt das Wasser anschließend 
durch Destillation vom Elektrolyten. So kann man in jeder Stufe das 
Volumen durch Elektrolyse auf etwa 1/10 einengen und erreicht dabei 
jeweils einen Gesamttrennfaktor A=«x”o 6,5; d.h. es sind 5 bis 7 Stu- 
fen erforderlich, um hochprozentiges D,O zu gewinnen. 

Bei der Isotopentrennung von Deuterium und Wasserstoff durch 
Elektrolyse kann sich der Isotopenaustausch 


H,O +HD=HDO +H, (4.19) 


störend bemerkbar machen. Spielt dieses Isotopenaustauschgleich- 
gewicht, das eine Gleichgewichtskonstante von etwa 3 hat, eine wich- 
tige Rolle, dann wird die Trennwirkung entsprechend herabgesetzt. 
So findet man bei der Elektrolyse an Platin, das die Einstellung dieses 
Gleichgewichts katalysiert, nur einen Trennfaktor von etwa 3. 

Die Elektrolyse ıst verhältnismäßig teuer. Sie kommt hauptsäch- 
lich dort in Frage, wo billiger Strom zur Verfügung steht (z. B. in Nor- 
wegen). Für die Trennung der Isotope anderer Elemente ist die Elek- 
trolyse noch unwirtschaftlicher. 

Durch Elektrolyse von Lithiumsalzen an Amalgamelektroden wur- 
den Trennfaktoren von etwa 1,02 bis 1,05 erzielt; dabei reichert sich 
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"Li in der Lösung an. Auch durch Schmelzflußelektrolyse ist eine 
Trennung der Lithiumisotope möglich. 


4.10. Ionenwanderung 


Die unterschiedlichen Wanderungsgeschwindigkeiten von isotopen 
Ionen ın einer Lösung oder einer Salzschmelze können ebenfalls als 
Grundlage einer Isotopentrennung dienen. Bei der Elektrolyse wird 
das beweglichere Ion das weniger bewegliche auf dem Weg zur Elek- 
trode überholen. Die Anreicherung ist gegeben durch den Ausdruck 


ee (4.20) 


Au ist der Unterschied in den Ionenbeweglichkeiten, D.der Diffusions- 
koeffizient und ? die Zeit. Die Anreicherung wächst mit der Strom- 
dichte an. Zu Beginn der Elektrolyse ist der Trenneffekt verhältnis- 
mäßig groß; dann macht sich in immer stärkerem Maße eine Rück- 
vermischung infolge Diffusion bemerkbar. Wirksame Trennungen 
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Abb. (4-7) Trennung der Kaliumisotope auf Grund der unterschiedlichen Wande- 
rungsgeschwindigkeiten im elektrischen Feld. Nach A. K. BREWER, S. L. MADORSKY 
u..J. W. WESTHAVER: Science [New York ] 104 (1946) 156. 
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können nur durch lange Versuchszeiten erreicht werden. Um extrem 
lange Rohre zu vermeiden, arbeitet man im Gegenstrom. Dabei wird 
die Wanderung der Ionen kompensiert durch einen Transport von 
Elektrolytlösung in entgegengesetzter Richtung derart, daß nur das 
leichtere Ion sich in Richtung auf die Elektrode bewegt. Konvektions- 
ströme werden durch Verwendung eines mit porösem Material (z. B. 
Glaswolle oder gesintertem Glas) gefüllten Rohres verhindert; dieses 
Rohr entspricht der Trennsäule in einer Füllkörperkolonne. 

In Abb. (4-7) ist ein Gerät zur Trennung der Kaliumisotope durch 
Elektrolyse von Kaliumchlorid schematisch dargestellt. Die an der 
Kathode entstehende Lauge wird kontinuierlich durch Zugabe von 
Salzsäure neutralisiert, ebenso die an der Anode entstehende Säure 
durch Zugabe von Lauge. Nach einer Betriebsdauer von 19 Tagen bei 
einer Stromstärke von 0,5 A wurde eine Erhöhung des Verhältnisses 
K-39 :K-41 von 14,2 auf 24,0 festgestellt. Dies entspricht einem ele- 
mentaren Trennfaktor «=1,0022 und einer Zahl von etwa 100 theo- 
retischen Böden pro cm Trennsäule. Ähnliche Trennungen wurden 
mit Rubidiumsalzen und mit Chloridionen ausgeführt. 

Von praktischer Bedeutung ist die unterschiedliche Ionenwande- 
rung isotoper Ionen beı der Schmelzflußelektrolyse. Der Isotopie- 
effekt ist gegeben durch das Verhältnis 


ln 


ar (4.21) 


u ist die Ionenbeweglichkeit und M die Masse der Ionen. Für den Iso- 
topieeffekt gilt auch die experimentell gefundene Beziehung 


2,1M° 

u=-0,5 IM +MF (4.22) 
Die Methode der Schmelzflußelektrolyse wurde erstmals zur Tren- 
nung der Isotope des Kupfers, Sılbers und Zınks angewendet (KLEMM 
1951). Später wurden auf diese Art die Lithiumisotope getrennt, wobei 
man eine Lithiumchloridschmelze bei 650 °C zwischen K.ohleelektro- 
den elektrolysierte. Nach 8 Tagen (300 Amperestunden) war die Kon- 
zentration des Li-6 im Kathodenraum von 7,4 auf 20 Atomprozent 
angestiegen. 
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4.11. Austauschverfahren 


Die Austauschverfahren beruhen auf den Isotopieeffekten bei Isoto- 
penaustauschgleichgewichten (vgl. Abschn. 3.3.). Diese Verfahren 
haben in den vergangenen Jahren sehr an Bedeutung gewonnen, zu- 
mal ın den meisten Fällen recht hohe Trennfaktoren erreicht werden. 
Beı den Austauschverfahren ist der Trennfaktor gegeben durch den 
Austauschkoeffizienten « (vgl. Gl. (3.36)), der bei einfachen Isotopen- 
austauschreaktionen mit der Gleichgewichtskonstanten identisch ist. 
Ebenso wie in den vorausgehenden Fällen ist der Trennfaktor von der 
Temperatur abhängig. Für das praktisch wichtige Isotopenaustausch- 
gleichgewicht 


HD(e) +H,0f1)=H,(g.) + HDO (fl), (4.23) 


das sich bei 80 °C an Nickel- oder Platinkatalysatoren hinreichend 

rasch einstellt, beträgt die Gleichgewichtskonstante K=«a 3. 

Um kontinuierliche Verfahren zu ermöglichen, arbeitet man ent- 
weder mıt einer sogenannten Phasenumkehr oder beı zwei verschie- 
denen Temperaturen. 

a) Methode der Phasenumkehr oder chemischen Umwandlung: Die- 
se Methode sei am Beispiel des Isotopenaustauschgleichgewichtes 
(Gl. (4.23)) zwischen gasförmigem Wasserstoff und flüssigem Was- 
ser erläutert (Abb. (4-8)). Am Boden der Kolonne wird Wasser 
zum Sieden erhitzt; gleichzeitig wird durch Elektrolyse Wasser- 
stoff erzeugt. Am Kopf der Kolonne kondensiert der Wasser- 
dampf; der Wasserstoff wird wıeder zu Wasser verbrannt. Die Ko- 
lonne ist mit einem geeigneten Katalysator beschickt. Im Gegen- 
stromverfahren kommen der aufsteigende Wasserstoff und das von 
oben zurücklaufende Wasser miteinander ın Kontakt, so daß sich 
das Austauschgleichgewicht einstellen kann. Die Anreicherung ıst 
durch die Zahl der theoretischen Böden bestimmt. 

b) Energetisch günstiger als die chemische Umwandlung ist das Ar- 
beiten beizwei verschiedenen Temperaturen („Heiß-Kalt“-System). 
Dabei wird die Temperaturabhängigkeit des Gleichgewichtsisoto- 
pieeffektes ausgenutzt. Im Falle des Isotopenaustauschgleichge- 
wichts (Gl. (4.23)) zwischen gasförmigem Wasserstoff und flüssı- 
gem Wasser arbeitet das „Heiß-Kalt‘“-System noch nicht wirt- 
schaftlich. Sehr viel bessere Ergebnisse wurden erzielt bei dem Iso- 
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Wasser natürl. Isotopen - 
Wasserstoff zusammensetzung 


=0,007%D =0,014%D 


ara ev 0 0 vw 


Glockenböden für die 
‚Einstellung des Gleichgewichts 
I Katalysator 


HDO,,.) + H2Ou., > für die Reaktion 
ö 80°C 
HDO i H3O,.. =. HD + H,O...) —H; + HDO,,. 


S 
x 
IR 
& 
os 
SR 
RS 
ROLE 


mit HDO angereichertes 
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Sauerstoff 


‚ Anfeuchter l 
Kühler zum Abstreifen des 4 EIER 
mit D,O angereicherten 2 eKtrolySe 
am 24 B= 


Wassers u u 


Endprodukt =2,4% D,O 


Kühler 


Abb. (4-8) Anreicherung von Deuterium nach der Methode der Phasenumkehr. 


topenaustauschgleichgewicht zwischen gasförmigem Schwefelwas- 
serstoff und flüssigem Wasser: 


HDS +H,0=H,S + HDO. (4.24) 
‚Für die Gleichgewichtskonstante 


[HS ][HDO] 
a Ä 4.25 

[HDS] [H,0] on 
wurden folgende Werte gefunden: 


°C:5 10 25 100 
K: 2,52 2,48 2,34 1,92 
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Wasser natürl. Isotopen - 
zusammensetzung 


Schwefelwasserstoff - 
kreislauf 


an Deuterium 
angereichertes Wasser 


an Deuterium 
verarmtes Wasser 


Wäarmeaus - 
tauscher 


Abb. (4-9) Anreicherung von Deuterium in einem „Heiß-Kalt‘‘-System. 


Die Gleichgewichtskonstante ist also ziemlich stark von der Tem- 
peratur abhängig. In Abb.(4-9) ist das Schema des Verfahrens an- 
gegeben. In einem Reaktionsgefäß wird das Gleichgewicht bei 
20 °C eingestellt, in einem zweiten Reaktionsgefäß bei 100 °C. 
Der Schwefelwasserstoff wird im Kreislauf herumgeführt. Wasser 
normaler Isotopenzusammensetzung tritt in das Reaktionsgefäß 
ein, das auf 20 °C temperiert ist; aus dem gleichen Gefäß wird 
Wasser mit höherer Deuteriumkonzentration entnommen, wäh- 
rend aus dem auf 100 °C erhitzten Gefäß Wasser mit niedrigerer 
Deuteriumkonzentration abgeführt wird. 


Für die Trennung der Wasserstoffisotope sind eine Reihe von wei- 
teren Systemen von Interesse. So kann man den heterogenen Isotopen- 
austausch in den Systemen HX (X = Halogen)/[H,O bzw. HX,/HX,, 
Mercaptan/H;O, Phosphin/H,O, NH3/H,0, Amine/H,O für die An- 
reicherung von Deuterium ausnutzen. Dabei ergeben sich jeweils be- 
sondere Probleme hinsichtlich der Auswahl geeigneter Katalysatoren 
und der Verhinderung der Korrosion. Beispielsweise beträgt in dem 
System 

HCl + DBr=DCl + HBr (4.26) 


der elementare Trennfaktor bei 25°C a=K=1,22. 
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Die Austauschverfahren sind auch für die Trennung anderer Isoto- 
pe geeignet. Allerdings sind die Trennfaktoren erheblich niedriger. 
Für die Anreicherung von N-15 kann folgende heterogene Isotopen- 
austauschreaktion dienen: 


ISNH,(g.) + 'YNH4* (aq.) = !*NH3 (g.) + SNH4* (aq.). (4.27) 


Der elementare Trennfaktor hat beı 25 °C den Wert «= K=1,034. 
Zur Ausnutzung des Gleichgewichtsisotopieeffekts kann man folgen- 
dermaßen verfahren: Ein großer Überschuß an Ammoniak wird in 
einer Ammoniumsalzlösung aufgelöst und nach der Gleichgewichts- 
einstellung wieder ausgetrieben. Das Ammoniumsalz, das nunmehr 
um den Faktor 1,034 (25 °C) an N-15 angereichert ist, wird mit Lauge 
zersetzt. Das entstehende Ammoniakgas wird wiederum im Über- 
schuß mit einer Ammoniumsalzlösung ins Gleichgewicht gesetzt usw. 
Nach s-malıger Wiederholung der Operation beträgt die Gesamtan- 
reicherung an N-15: A=(1,034)*. Am zweckmäßigsten arbeitet man 
nach dem Gegenstromprinzip in Füllkörperkolonnen unter Verwen- 
dung mehrerer Stufen. 

Die Anreicherung des N-15 kann auch auf Grund der Austausch- 
reaktion zwischen gasförmigem Stickoxid und einer Salpetersäure- 
lösung erfolgen: 


ISNO (g.) + H'*NO; (aq.) = !*NO(g.) +H!’NO,(aq.). (4.28) 


Für die Trennung von C-13 und C-12 ist folgende Austauschre- 
aktion geeignet: 


H!?CN (g.) + '?CN” (aq.)= H!’CN (8) + CN” (aq.). (4.29) 


Hier wird das schwerere Isotop im gasförmigen Cyanwasserstoff an- 
gereichert. Die Gleichgewichtskonstante für diese Austauschreaktion 
beträgt 

_ [H'SCN] [CN] 


K — [HI2CN] [CN] —— 1,026 (18 2) (4.30) 


Zur technischen Ausführung der Trennung wird im Boden einer 
Kolonne Natriumcyanidlösung mit Schwefelsäure gemischt. Dem 
aufsteigenden Cyanwasserstoff entgegen strömt Natronlauge, die mit 
dem Cyanwasserstoff Natrıumcyanidlösung bildet. Der stationäre Zu- 
stand wird nach etwa einer Woche erreicht. Dann kann am Kopf der 
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Kolonne kontinuierlich der an C-13 angereicherte Cyanwasserstoff 
entnommen werden. Die Nachteile des Verfahrens sınd die Giftigkeit 
des Cyanwasserstoffs und seine Neigung zur Bildung fester Polymere. 
Deshalb ist der Austausch zwischen Kohlensäure und einer Bicarbo- 
natlösung von Interesse 


13CO,(g.) + H!?CO,” (aq.) = !?CO, (g.) + H!?CO;” (aq.), (4.31) 


obwohl sich das Austauschgleichgewicht verhältnismäßig langsam 
einstellt und der Trennfaktor bedeutend niedriger ist («= 1,017). 

Weitere Austauschreaktionen, die im Hinblick auf Isotopentren- 
nungen untersucht wurden, sind: 


C'°0,(g.) + H,'?O (fl.) = C!°0'?0O (g.) + H,!°O fl.) (4.32) 
(elementarer Trennfaktor « = 1,046 bei 25 °C); 
3480, (g.) + H??SO;" (aq.) = °?SO,(g.) + H’*SO; (aq.) (4.33) 
(elementarer Trennfaktor « = 1,012 beı 25 °C); 


‘Li*(aq.) + "Li(Hg)= ’Li* (aq.) + Li(Hg). (4.34) 


Beı dieser Reaktion wird das Lithium zwischen einer wässrigen Li- 
thiumchloridlösung und Lithiumamalgam ausgetauscht. 


4.12. Ionenaustausch 


Der Austausch in einem Harzaustauscher, in einem anorganischen 
Ionenaustauscher oder in einer chromatographischen Säule ist ein 
Spezialfall einer Austauschreaktion. Da die Ionenaustauschverfahren 
verhältnismäßig häufig zur Isotopentrennung Verwendung finden, 
werden sıe in einem besonderen Abschnitt behandelt. 

Der elementare Trennfaktor in einer mit einem Ionenaustauscher 
gefüllten Trennsäule hängt von der Gleichgewichtskonstanten des 
Austauschgleichgewichts der betreffenden isotopen Ionen ab, z. B. 


"Yi* +. =°Li* + ’Li. (4.35) 


Die überstrichenen Symbole bedeuten, daß die Ionen am Austauscher 
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gebunden sind. Solche Austauschgleichgewichte werden häufig durch 
den Verteilungskoeffizienten charakterisiert, der mit der Gleichge- 
wichtskonstanten der Austauschreaktion (Gl. (4.35)) identisch ist. 
Mit einem geeigneten Ionenaustauscher kann man in hinreichend lan- 
gen Trennsäulen eine partielle Trennung der Isotope erreichen; da- 
bei erscheint im Eluat zunächst die schneller wandernde Komponente 
fast in reiner Form. 

TAYLOR und UREY versuchten als erste 1938 die Isotopentrennung 
durch Ionenaustausch; sie verwendeten eine mit synthetischem Zeo- 
lith gefüllte Trennsäule für die Trennung der Isotope des Lithiums, 
Kaliums und Stickstoffs (in Form von Ammoniumionen). Eine bes- 
sere Trennung der Lithiumisotope erreichten GLÜCKAUF und Mitar- 
beiter (1949) mit einem Harzaustauscher und Lithiumacetat. 
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Übungen zu Kapitel 4 


l. Aus natürlichem Uran (0,72 Molprozent U-235) soll durch Gas- 
diffusion der Hexafluoride ein auf 90 Molprozent U-235 ange- 
reichertes Uran hergestellt werden. Wie groß ist die Mindestzahl 
der erforderlichen Stufen? Wie groß ist die Gesamtanreicherung? 


2. Wie groß ist der maximale Trennfaktor für dıe Trennung von H, 
und HD bzw. !?CH, und !’CH, durch Gasdiffusion? 


3. In einem Dempsterschen Massenspektrometer werden einfach 
positiv geladene Ionen mit den Massenzahlen 12 und 14 durch 
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eine Potentialdifferenz von 1000 V beschleunigt und dann durch 
ein Magnetfeld mit der Induktionsflußdichte 900 Gauß auf eine 
Kreisbahn gebracht. Wo müssen die Sammelplatten für die zwei 
verschiedenen Ionensorten aufgestellt werden, d. h. wie groß sind 
die Radien der Kreisbahnen? 


4. Wie groß ist der Abstand, mit dem die Plutoniumisotope Pu-239 
und Pu-242 in einem elektromagnetischen Separator auftreffen, 
wenn ihre Ladung +1, die Beschleunigungsspannung 3000 V und 
die Induktionsflußdichte 2000 Gauß betragen? 


5. Welcher maximale Trennfaktor wird für U-235 und U-238 bei 
100 °C in einer Ultrazentrifuge erreicht, wenn das Uran als UF; 
eingesetzt wird und or = 400 m/s beträgt? Wie vielen Stufen einer 
Gasdiffusionsanlage entspricht diese Ultrazentrifuge? (Anleitung: 
In Gl. (4.12) führe man an Stelle der Partialdrucke die Molenbrü- 
che x, und x; der Komponente (1) vor und nach der Trennopera- 
tion ein. Aus der so erhaltenen Gleichung leite man einen allgemei- 
nen Ausdruck «= f(M,,M,, wr, T) für den Trennfaktor der 
Ultrazentrifuge ab.) 


6. Wieviele Stufen benötigt man für die Anreicherung von HD bzw. 
HDO von 0,015 auf 10 Molprozent a) durch Destillation von Was- 
ser bei 100 °C, b) durch Destillation von Wasserstoff bei 23 °K.? 


7. Gegeben ist flüssiges Ammoniak mit 1 Molprozent ND;. Durch 
Druckdestillation bei 7 = 330 °K soll ND; im Sumpf der Kolonne 
bis auf 20 Molprozent angereichert werden. Das Dampfdruck- 
verhältnis der reinen Komponenten bei dieser Temperatur ist 
pP(NH3)/p(ND3;) = 1,11. Wie groß ist die erforderliche Stufen- 
zahl s (Zahl der theoretischen Böden)? 


8. Wie groß muß die Zahl der Stufen sein, um N-15’ bei 25 °C durch 
das Austauschgleichgewicht (Gl. (4.27)) vom natürlichen Gehalt 
auf 20 % anzureichern? 


9. Zur Gewinnung von Deuterium nach dem „Heiß-Kalt-Verfahren“ 
nutzt man folgendes Austauschgleichgewicht aus 


HDS(g.) + H,O f)=H;,S(e.) + HDO (fl.). 


Die Reaktionsenthalpie beträgt 47 = -0,6 kcal/Mol (zwischen 
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0°C und 100 °C). Bei 100 °C ist die Gleichgewichtskonstante 
K = 1,92. Man berechne die Temperatur, bei welcher der Trenn- 
faktor um 20% höher ist als bei 100 °C. 


5. Radioaktiver Zerfall 


5,1. Zerfallsreihen 


Wie bereits in Abschnitt 1.1. erwähnt, wurde die Aufklärung der na- 
türlich radioaktiven Zerfallsreihen eingeleitet durch dıe Beobachtung 
von BECQUEREL (1896), daß photographische Platten durch Uran- 
salze geschwärzt werden. Das gleiche beobachtete G. C. SCHMIDT 
(1898) an Thoriumpräparaten. Die chemische Untersuchung der Pech- 
blende, des wichtigsten Uranminerals, durch M. Curie führte bereits 
1898 zur Entdeckung des Poloniums und des Radiums. Durch weitere 
Untersuchungen wurde dann sehr bald eine große Anzahl der radio- 
aktiven Folgeprodukte des Urans und des Thoriums aufgefunden. 
Die radioaktiven Nuklide erhielten zunächst Namen wie UX,, UX,, 
UZ, die ihre chemische Zuordnung noch nicht erkennen ließen. Erst 
später, nachdem Soppy (1913) den Begriff der Isotopie eingeführt 
hatte, wurde es üblich, neben dem chemischen Symbol die Massen- 
zahl zu verwenden (UX,=Th-234; UX,=Pa-234m; UZ=Pa-234). 
In Abb. (5-1) sınd die Glieder der radioaktiven Zerfallsreihen ein- 
getragen (Ausschnitt aus der Nuklidkarte). Diese Abbildung läßt er- 
kennen, daß innerhalb der einzelnen Zerfallsreihen jeweils «- und P”- 
Umwandlungen aufeinanderfolgen. Für diese Umwandlungen gelten 
dıe radioaktiven Verschiebungssätze von FAJANS und Soppy (1913): 
l. Beim «-Zerfall nimmt die Massenzahl um 4 Einheiten ab, dıe Ord- 
nungszahl um 2 Einheiten (A'’=A-4; 2=Z-2). 
2. Beim $”-Zerfall ändert sich die Massenzahl nicht; die Ordnungs- 
zahl nimmt um eine Einheit zu (A=A;Z=Z+]). 

Diejenigen radioaktiven Nuklide, die in einem genetischen Zusam- 
menhang stehen, gehören einer Zerfallsreihe oder „Familie“ an. Die 
Glieder einer Familie besitzen auf Grund der Verschiebungssätze ent- 
weder dıe gleiche Massenzahl, oder ihre Massenzahl unterscheidet 
sich um 4 Einheiten. Es sind somit insgesamt 4 verschiedene Zerfalls- 
reihen oder Familien möglich (wie auch Abb. (5-1) erkennen läßt), 
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Abb. (5-1) Radioaktive Zerfallsreihen. 
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Tabelle 5.1. 
Thorium-Familie (A = 4n) 


Maximale Energie 
der Strahlung 
in MeV 


Nuklid Halbwerizeit Zerfallsart 


22h 1,41: 101% a & 4,01 
?28Ra(MsTh,) 6,7a ß 0,05 
228Ac (MsTh,) 6.13h ß 2,11 
228Th (RdTh) 1,91 a & 5,43 
224Ra(ThX) 3,64 d & 5,68 
220Rn(Tn) 55s a 6,29 
216Po (ThA) 0,15 s a 6,78 
212Ph (ThB) 10,64 h B 0,58 
212Bj (ThC) 60,6 min a, ß a :6,09; ß : 2,25 

> 212Po (ThC’) 30:10 Se || 8,78 
2087] (ThC”)- 0 ß 1.80 
208ph (ThD) 


Tabelle 5.2. 
Neptunium-Familie (A=4n+ |) 


Maximale Energie 
der Strahlung 
in MeV 


Nuklid Halbwertzeit | Zerfallsart 


23’Np 


pa 0,26 
2337 4.82 
229 Th 4,84 
Ra 0,36 
ZEIRE 5,83 
IR 6,34 
21T At 7,07 
->Bj a :5,87,;ß :1,39 
213pg — 8,38 
7] - 1,99 
‚PPb: 0,64 
2098; 


"22% 
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deren Massenzahlen den Formeln A=4n, A=4n+1, A=4n-+2 und 
A=4n-+3 gehorchen (n ist eine ganze Zahl). Drei Zerfallsreihen wur- 
den bei der Aufklärung der natürlichen Radioaktivität des Urans und 
des Thoriums gefunden. Die Zerfallsreihe mit den Massenzahlen 
A=4n leitet sich von Th-232 ab. Dies ist das einzige in größeren Men- 
gen in der Natur vorkommende Thoriumisotop; d. h. das Thorium 
ist praktisch ein Reinelement. Die Zerfallsreihe mit den Massenzah- 
len A=4n +2 leitet sich vom U-238 ab und die Zerfallsreihe mit den 
Massenzahlen A=4n +3 vom U-235. U-238 und U-235 sind die bei- 
den ın größeren Mengen in der Natur vorkommenden Uranisotope 
(99,274 3% U-238 und 0,7196%, U-235); daneben ist in sehr geringen 
Mengen als Folgeprodukt des U-238 (U I) noch das U-234 (U II) vor- 
handen (0,0057%%). Das U-235 führt auch den Namen Actinouran, 


Tabelle 5.3. 
Uran-Radium-Familie (A=4n+2) 


Maximale Energie 


Nuklid Halbwertzeit | Zerfallsart| der Strahlung 
in MeV 
238 (UN) | 451:10a.| « 4,20 
234Th (UX,) 24,1d ß 0,19 
234mpy(UX,) 1,17 min ß 2,29 
234pg (UZ) — 6,75 h ß 0,53 
SL AUIDE 2,47: 10° a & 4,77 
23T (Jo) 8.0: 10*a a 4,68 
220Ra 1602 a 01 4,78 
?2?Rn 3,82 d a 5,49 
— ?!1#Po (RaA) 3,05 min a, B') a :6,00 
!4ph (RaB) 26,8 min B 1,03 
N - a2s & 6,70 
214B; (RaC) 19,7 min u’ ß a«:5,51;ß : 3,26 
1#po (RaC') 1,64 : 10° *s & 7,69 
10T] (RaC”) 1,3 min ß 2,3 
*!0Pb (RaD)«- 2la ad, B a: 3,72; ß : 0,061 
206Hp 8 min ß 1,3. 
10Bj (RaE) - 5,0d ar, B a :4,69; ß : 1,16 
E 2067| (RaE”) 4,19 min B 1,52. 
L, 210pg (RaF) 138,4d a 5,31 
206ph (RaG) | stabil 


0,1% 
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weil unter seinen Folgeprodukten das wichtigste und langlebigste 
Actiniumisotop Ac-227 (Halbwertzeit 22a) auftritt. Die Zerfallsrei- 
hen werden nach ihren Mutternukliden oder anderen wichtigen Glie- 
dern der Zerfallsreihen benannt. So unterscheidet man die Thorium- 
Familie, die Uran-Radium-Familie und die Actinium-Famnilıe. 

Die vierte mögliche Zerfallsreihe, deren Massenzahlen der Formel 
A=4n-+1 gehorchen, kommt nicht in der Natur vor. Diese Zerfalls- 
reihe wurde erst nach der künstlichen Darstellung der Transuranele- 
mente aufgeklärt. Das langlebigste Glied dieser künstlichen Zerfalls- 
reihe ist das Np-237 (Halbwertzeit 2,14 - 10° a). Man spricht deshalb 
von der Neptunium-Familie. Als die Elemente entstanden, waren 
wahrscheinlich auch alle Glieder der Neptunium-Familie in der Natur 
vorhanden. Die Neptunium-Familie ist jedoch inzwischen auf der 
Erde zerfallen. 

In den Tabellen 5.1. bis 5.4. sind die Glieder der vier Zerfallsreihen 
eingetragen. Als Endprodukt der natürlichen Zerfallsreihen entsteht 


Tabelle 5.4. 
Actinium-Familie (A = 4n-+3) 


Maximale Energie 


Nuklid Halbwertzeit | Zerfallsart! der Strahlung 
in MeV 
> (AcU) 7,10: 10° a 0 4,58 
231Th (UY) 25,5 h ß 0,30 
231pg 3,25: 10%a 0% 5,02 
227 Ac 22a aD, ß a :4,95;ß : 0,046 
> Th (RdAc) 18,2d r ‚04 
— ??®Fr (AckK) | 22 min aD, B @:5,35;8:1,15 
> 223Ra (AcX) 11,43 d a 5,75 
— 219 At | 0,9 min a, BP? a :6,28 
> 219Rn (An) 4,08 ’ 6,82 
PB — 7 min ß 
*15Po (AcA) = 1,8-10°°s | 0,ß® a: 7,38 
*!!Pb (AcB) — 36,1 min ß 1,36 
SS At — 10”*s & 8,01 
11Bj (AcC) 2,15 min a, ß” a: 6,62 
11Ppo (AcC') 0,52s a 7,45 
+ 20T] (AcC”) i 4,79 min ß 1,44 
Pb (AcD) stabil 


a, 
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jeweils ein stabiles Bleiisotop (Pb-208=ThD ; Pb-206=RaG ; Pb-207 

—=AcD); als Endprodukt der Neptunium-Zerfallsreihe entsteht das 
Bi-209. In allen Zerfallsreihen treten Verzweigungen auf. Dabei fin- 
den die Umwandlungen entweder in der Reihenfolge «-Zerfall — 
B” -Zerfall oder in der Reihenfolge ß” -Zerfall - «-Zerfall statt. In den 
meisten Fällen ist eine dieser beiden Möglichkeiten sehr stark vor der 
anderen bevorzugt. Bei der Neptunium- und Thorium-Familie hat 
man je eine Verzweigung gefunden, bei der Uran-Radium-Familie 
vier und bei der Actinium-Familie fünf. 

_ Die einzelnen Glieder der Zerfallsreihen zeigen sehr verschiedene 
Halbwertzeiten, die im Bereich zwischen 10'°a(Th-232) und 0,3 us 
(Po-212) liegen. Je kürzer die Halbwertzeit, um so energiereicher ist 
im allgemeinen die Strahlung. | 


5.2. Energetik des radioaktiven Zerfalls 


Beim Studium der Zerfallsreihen ergeben sich die beiden folgenden 
Fragen: 
a) Worin ist die Ursache für den radioaktiven Zerfall zu sehen? 
b) Weshalb besitzen die instabilen Nuklide so unterschiedliche Halb- 
wertzeiten? 
Zur Beantwortung der Frage a) betrachtet man am besten die all- 
gemeine Reaktionsgleichung für den radioaktiven Zerfall 


A—B+x+AE. 65.1) 


Diese Gleichung besagt: ein Nuklid A zerfällt in ein Nuklid B unter 
Aussendung eines Teilchens x; dabei wird die Energie AE frei. Glei- 
chung (5.1) wird auch als mononukleare Reaktion bezeichnet in An- 
lehnung an die Klassifizierung chemischer Reaktionen in der Kinetik. 

An Hand der Reaktionsgleichung (5.1) läßt sich die Frage a) folgen- 
dermaßen beantworten: Ein Nuklid kann dann spontan zerfallen, 
wenn die Masse der Reaktionsprodukte niedriger ist als die Masse 
des Ausgangsnuklids. Die freiwerdende Energie AE wird ent- 
sprechend dem Impulssatz zwischen dem Nuklid B und dem Teilchen 
x aufgeteilt; dabei bekommt das Teilchen x einen erheblich größeren 
Energiebetrag mit als das Nuklid B, sofern es eine sehr viel geringere 
Masse besitzt. Im Falle einer $"-Umwandlung kann man auch die 
Gleichung für die Bindungsenergie heranziehen (vgl. Abschn. 1.5.). 
Die allgemeine Reaktionsgleichung (5.1) gilt auch für den Fall, daß 
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nur ein y-Quant ausgesandt wird (x=y-Quant). Dann unterscheiden 
sich A und B nur durch ihren Energieinhalt, d.h. A und B sind isomere 
Nuklide; es findet eine isomere Umwandlung (abgekürzt I.U.) statt. 

Die bei der radioaktiven Umwandlung freiwerdende Energie AE 
ergibt sich nach der Einsteinschen Beziehung 


AE= AM: ce (5.2) 


aus der Differenz AM der Nuklidmassen M (vgl. Abschn. 1.6.): 
AM =M,-(M +M,). (5.3) 


An Stelle der Nuklidmassen kann man auch mit den Massendefekten 
öM rechnen, die ebenfalls tabelliert sind (vgl. Tab. 1.4.), und die Diffe- 
renz zwischen der Summe der Massen der Nukleonen und der Nuklid- 
masse angeben (vgl. Abschn. 1.6., Gl. (1.13)): 


ö6M = Z: My + (A-Z)My-M. (5.4) 


Setzt man ın diese Gleichung die Nuklidmassen für das Wasserstoff- 
atom (M,„) und für das Neutron (My) ein, so ist 


öM = 1,0078252Z + 1,0086652 (A-Z)-M. (5.5) 
Führt man in Gl. (5.3) die Massendefekte öM ein, so folgt 
— (ÖM, + 6M,) - öM.. (5.6) 


Diese Gleichung kann ebenso wie Gl. (5.3) zur Berechnung von AM 
dienen. Für die Berechnung der Energie AE aus AM nach Gl. (5.2) ist 
es wichtig zu wissen, daß eine atomare MS nel! (1 ame) 931,5 
MeV entspricht (vgl. Abschn. 1.6.). 

Zur Beantwortung der Frage b), weshalb die instabilen Nuklide 
nicht sofort zerfallen, kann man ähnliche Überlegungen heranziehen, 
wie sie aus der chemischen Reaktionskinetik bekannt sind. Betrachtet 
man die Potentialkurve, die der instabile Kern beim Zerfall durchlau- 
fen sollte, so ergibt sich folgendes Bild (Abb. (5-2)): Der Energiein- 
halt des instabilen Kerns A ist um den Betrag AE höher als der Energie- 
inhalt der ReaktionsprodukteB + x (Gl. 5.1). Der Kern A kann ganz 
bestimmte angeregte Energiezustände annehmen. Der radioaktive 
Zerfall nach Gl. (5.1) ist aber erst dann möglich, wenn seine Energie 
größer ist als eine bestimmte Schwellenenergie Es. Diese Schwellen- 
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energie entspricht der Aktivierungsenergie einer chemischen Reaktion. 
Je größer die Schwellenenergie Es für den Zerfall ist, um so kleiner ist 
die Wahrscheinlichkeit des Zerfalls. 

Diese von der chemischen Reaktionskinetik geläufige Betrachtungs- 
weise ist für den radioaktiven Zerfall allerdings ın vielen Fällen nicht 
anwendbar. So zeigt sıch beim a-Zerfall, daß der Kern nicht durch Er- 
reichen der in Abb. (5-2) angedeuteten Schwellenenergie zerfällt, son- 


angeregter Zustand 
des Nuklids A; 


Energie 


Abb. (5-2) Potentialkurve bei einer mononuklearen Reaktion. 


dern dadurch, daß das «-Teilchen durch den Potentialberg hindurch- 
„tunnelt‘ (Tunneleffekt). Dies ist offenbar der leichtere, d. h. energe- 
tisch bevorzugte Weg. Für die Wahrscheinlichkeit dieses Hindurch- 
Tunnelns ist die Energie des «-Teilchens maßgebend, d. h. die Ener- 
giedifferenz AE abzüglich der Rückstoßenergie des Kerns. Je größer 
die Energiedifferenz AE, desto größer ist auch die Wahrscheinlich- 
keit für den Zerfall. Nähere Einzelheiten werden in Abschnitt 7.2.2. 
besprochen. 


5.3. Mononukleares Zeitgesetz für den radioaktiven Zerfall 
Für die mononukleare Reaktion (5.1) gilt das Zeitgesetz 


-— =AN; (5.7) 
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N ist die Zahl der Atome des betreffenden Radionuklids. Die Zerfalls- 
rate dN/dt —.d.h. die Zahl der pro Zeiteinheit zerfallenden radıioak- 
tiven Atome — ist proportional der Zahl der Atome N. Der Proportio- 
nalitätsfaktor A heißt Zerfallskonstante, Dimension s !. Die Zerfalls- 
konstante ıst identisch mit der im vorausgehenden Abschnitt erwähn- 
ten Wahrscheinlichkeit für den Zerfall. 

Das Zeitgesetz (Gl. (5.7)) ist aus der chemischen Reaktionskinetik 
bekannt; der radioaktive Zerfall ist das wichtigste Beispiel für eine 
mono-,,molekulare‘“ Reaktion. Durch Integration der G1.(5.7) er- 
hält man 


NeNe*: (5.8) 


N, ıst die Zahl der radioaktiven Atome des betreffenden Radionu- 
klids zur Zeit t=0. 

In der Kernchemie benutzt man an Stelle der Zerfallskonstanten % 
vorzugsweise dıe Halbwertzeit ?,,., die eine anschaulichere Größe 
darstellt; die Halbwertzeit ist dıe Zeit, nach der die Hälfte der radio- 


aktıven Atome des betreffenden Nuklids zerfallen ist: N = No : 
Daraus folgt mit Gl. (5.8): 
In 2 0.69315 
L — Ze ng = — er, 5.9 
== (59) 


Führt man in Gl. (5.8) die Halbwertzeit ein, so erhält man 


11 12 
N=N, (5) | (5.10) 


Aus dieser Gleichung ersieht man sofort, daß die Zahl der radioak- 
tiven Nuklide nach einer Halbwertzeit auf die Hälfte, nach zwei Halb- 
wertzeiten auf ein Viertel, nach 7 Halbwertzeiten auf 1/128 (d. h. auf 
etwas weniger als 1%) und nach 10 Halbwertzeiten auf 1/1024 (d.h. 
auf etwa 1°/,) abgesunken ist. 

Zur Erläuterung der vorstehenden Gesetzmäßigkeit für den radio- 
aktiven Zerfall sei als Beispiel die Altersbestimmung nach der '?C- 
Methode angeführt: Die '*C-Datierung beruht auf der natürlichen 
Bildung von C-14 in der Atmosphäre durch die Einwirkung der Hö- 
henstrahlung. Man nimmt an, daß die Bildungsrate des C-14 über 
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lange Zeiträume hinweg konstant geblieben ist. Das C-14 verteilt sich 
infolge der Assimilation der '*C-markierten Kohlensäure aus der At- 
mosphäre und infolge der Nahrungsaufnahme gleichmäßig auf alle 
Lebewesen. Es besitzt eine Halbwertzeit von 5730 a; mit dieser Halb- 
wertzeit klingt der '*C-Gehalt in altem Material ab, das von der Nach- 
lieferung aus der Atmosphäre ausgeschlossen ist. Bei der '*C-Datie- 
rung vergleicht man den '*C-Gehalt in einem frischen und einem alten 
Material. So fand man z. B. in einer ägyptischen Mumie nur 58°/, des 
1#C-Gehalts in frischem Material. Unter Verwendung von Gl. (5.10) 
erhält man 


tt 2 
K(j" as 


bzw. für das Alter der Mumie: 


18.0,58 
Th 7905 


— 4500a. 


Wenn die Zeit tsehr klein ist im Vergleich zur Halbwertzeit (1< 12)» 
empfiehlt sich die Anwendung der folgenden Näherungsformel: 


B a) 
e —1]-At + > 


65.11) 


2 2 
See ee Zen 
tıy2 2 lıy2 


Von untergeordneter Bedeutung ist der Begriff der mittleren Lebens- 
dauer r. Diese ist entsprechend der üblichen Definition eines Mittel- 
wertes folgendermaßen definiert: 


ve . | Nat; (5.12) 
0 
mit Gl. (5.8) folgt daraus 


= \e*ar =, (5.13) 
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Setzt man diesen Wert in Gl. (5.8) ein ( us -). so wırdN = Na; 
d.h. die mittlere Lebensdauer ist die Zeit, nach der die Zahl der Ato- 
me eines Radionuklids auf den e-ten Teil abgesunken ist. 

Die Halbwertzeit bzw. Zerfallskonstante oder mittlere Lebensdauer 
eines Radionuklids ist im allgemeinen nicht abhängig von den äußeren 
Bedingungen, wie Druck, Temperatur, Aggregatzustand oder Bin- 
dungszustand ; Ausnahmen werden in Abschnitt 15.5.7. besprochen. 


5.4. Aktivität und Masse 


Der radioaktive Zerfall eines Nuklids bedingt die Aktivität der be- 
treffenden Substanz. Die Aktivität A ist identisch mit der Zerfalls- 
rate 


de em (5.14) 


Man gibt die Zerfallsrate an als Zahl der Kernumwandlungen (Trans- 
‚mutationen) pro Sekunde, abgekürzt tps, Dimension s”'. Für den 
zeitlichen Abfall der Aktivität gilt das gleiche Gesetz wie für den zeit- 
lichen Abfall der Zahl der Atome des betreffenden Nuklids: 


1 elta 
Ye Az 45) | (5.15) 

Die Einheit der Aktivität ist auf das Radium bezogen, das als Zer- 
fallsprodukt des U-238 auftritt (Ra-226). Die Aktivität von einem 
Gramm Radium wurde als 1 Curie bezeichnet und zu 3,7: 10'° tps ge- 
messen. Spätere genauere Messungen lieferten etwas abweichende 
Werte für die Aktivität von 1 g Radium (Ra-226), so daß man, um die 
Schwankungen dieser Einheit infolge der Meßungenauigkeiten zu ver- 
meiden, definiert hat: 


1 Curie (1 Ci) = 3,700 - 101 tps. (5.16) 


Kleinere Einheiten sind: 


1 Millicurie (1 mCi) = 3,700 - 10’ tps 
] Mikrocurie (1 uCi) = 3,700 - 10% tps 
1 Nanocurie (1 nCi) = 37 tps 
1 Picocurie (1 pCı) = 0,037 tps 
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1 Curie ist eine sehr hohe Aktivität, die in den meisten Fällen in einem 
sogenannten heißen Laboratorıum gehandhabt werden muß. Für die 
Anwendung der Radioaktivität bei chemischen Untersuchungen sınd 
Aktivitäten von 1 uCi oder weniger völlig ausreichend, in vielen Fällen 
sogar Aktivitäten von der Größenordnung 1 nCi. Aktivitäten von der 
Größenordnung 1 nCi sind noch ohne besonderen Aufwand meßbar; 
10 bis 100 nCi können mit den üblichen Detektoren, z. B. einem Gei- 
ger-Müller-Zähler, mit großer Genauigkeit bestimmt werden. Um Ak- 
tivitäten von der Größenordnung | pCi zu messen, bedarf es jedoch 
eines größeren technischen Aufwandes. 

Gl. (5.14) enthält eine Beziehung zwischen der Zahl der vorhande- 
nen radioaktiven Atome, ihrer Halbwertzeit und ihrer Aktivität; diese 
Beziehung erlaubt es z. B., aus der Aktivität und der Halbwertzeit die 
Zahl der radioaktiven Atome N bzw. ihre Masse m zu bestimmen: 


A A 
bzw. 
NM A:M 
- ZELL DENE 1 
”TTN,  N:h2 022) 


M ist die Nuklidmasse und N, die Loschmidtsche Zahl. Beispiels- 
weise erhält man für die Zahl der Atome N und für die Masse m von 
1 Ci P-32 (Ha >= 14,3 d): 


R 10 
za N 148-5 
In2 
bzw. 
32: 6,6 - 101° 
= 0 023860. 


Eine weitere wichtige Größe ist die spezifische Aktivität As. Diese 
ist auf die Masseneinheit des betreffenden Elements bezogen, d.h. auf 
die Summe der Massen an radioaktiven und inaktiven Isotopen des 
Elementes: 


Ast = |. (5.19) 
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In manchen Fällen bezieht man auch auf die Zahl der Mole der be- 
treffenden chemischen Verbindung: 


et |: (5.20) 


so wird beispielsweise die spezifische Aktivität von !*C-markiertem 
Benzol meist in der Einheit mCi/mMol = Ci/Mol angegeben. 

Für den zeitlichen Abfall der spezifischen Aktivität gilt in Analogie 
zur Gl. (5.15) | 


BREI GN, 
As = As, "€ = As_ > 2 (5.21) 


Die spezifische Aktivität hat für den Chemiker große praktische Be- 
deutung. Je nach der Aufgabenstellung werden Substanzen mit einer 
bestimmten spezifischen Aktivität benötigt; nur in Ausnahmefällen 
sind sehr hohe spezifische Aktivitäten erforderlich. Dies muß bei der 
Produktion radioaktiver Nuklide durch Kernreaktionen und bei der 
Darstellung markiıerter Verbindungen berücksichtigt werden. 

Während in der Chemie im allgemeinen Angaben über die Menge 
eines Elementes oder einer Verbindung genügen, sind in der Kern- 
chemie und bei den Anwendungen der Radioaktivität zusätzlich An- 
gaben über die Aktivität wichtig. Durch gleichzeitige Messung der 
Masse und der Aktivität können Aussagen über stoffliche Vorgänge 
gewonnen werden. Weitere interessante Möglichkeiten ergeben sıch 
durch Mehrfachmarkierung einer Verbindung, z. B. mit C-14 und 
mit H-3 (T); ın diesem Falle muß man zwei oder mehr verschiedene 
spezifische Aktivitäten unterscheiden (z. B. die spezifische Aktivität 
des C-14 und des T), die sich bei einer stofflichen Umsetzung unab- 
hängig voneinander verändern können. 


5.5. Impulsrate 


Die Aktivität ist eine Stoffeigenschaft, die mit einem Detektor (MeB- 
platz) gemessen werden kann. Die dazugehörige Meßgröße ist die 
Impulsrate /, die über die Zählausbeute 7 mit der Aktivität verknüpft 
ist: 


I=n:A4 n<]). (5.22) 
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Die Zählausbeute 7 gibt an, welcher Bruchteil der Zerfallsprozesse ge- 
messen wird. Sie ist abhängig von der Art der Strahlung, ihrer Ener- 
gie, der Art des Detektors, der geometrischen Anordnung, der Selbst- 
absorption der Strahlung im Präparat und der Rückstreuung der 
Strahlung. Außerdem geht die Häufigkeit des vom Detektor erfaßten 
Zerfallsprozesses ein, die aus dem Zerfallschema entnommen werden 
kann, z. B. die Häufigkeit einer bestimmten y-Linie oder die Häufig- 
keit des B-Zerfalls, bezogen auf die Summe der Zerfallsprozesse des 
betreffenden Nuklids. In den meisten Fällen bewegt sich die Zählaus- 
beute innerhalb der Grenzen 0,01 < n <]. Zur Bestimmung von n 
verwendet man Standardpräparate, deren Aktivität genau bekannt 
ist (vgl. Abschn. 6.5.3.). Die vom Detektor registrierte Impulsrate 7’ 
setzt sich zusammen aus der Impulsrate / des Präparats und dem 
Untergrund u, 


Feel NAT U (5.22a) 
IZ=Z== ===> 
Fa m zn 
u u u a 
ENWEBBENE 
zz zz. > 
< Ds Er u 
2 a a un I a De ER u I 
= en a Fr rn 
LI N | 
nes -z. [5 
Basen rn En en 
re a u Di 
Fra 
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Abb. (5-3) Impulsrate / bzw. Aktivität A als Funktion der Zeit—Bestimmung einer 
Halbwertzeit. 
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"In der Kernchemie begnügt man sich aus Gründen der Zweckmä- 
Bigkeit im allgemeinen mit Vergleichsmessungen; d. h. man mißt die 
Präparate stets mit dem gleichen Detektor und bei der gleichen Meß- 
anordnung, so daß n konstant ist. Zur Kontrolle der Zählausbeute 
— d.h. zur Prüfung auf ihre Konstanz — genügt ein Vergleichsprä- 
parat, das bei gleicher Meßanordnung stets die gleiche Impulsrate 
liefert und bei einer Änderung der Zählausbeute 7 eine Umrechnung 
der Impulsraten ermöglicht. 

Die gebräuchlichste Einheit der Impulsrate ist 1 Impuls pro Minute 
—=] ipm, weil die Meßdauer meist in Minuten gerechnet wird. Beı der 
Umrechnung von der-Impulsrate auf die Aktivität muß man die ver- 
schiedene Zeiteinheit beachten: 


I(ipm) = 60n- A(tps). (5.23) 


Für die zeitliche Abhängigkeit der Impulsrate gilt analog Gl. (5.15): 
eitı ya 
jejeet=7; 2) u (5.24) 


sofern bei konstanter Zählausbeute 7 gemessen wird. 

Zeichnet man auf halblogarithmischem Papier die Impulsrate oder 
die Aktivität als Funktion der Zeit auf, so erhält man eine Gerade 
(Abb. (5-3)). An dieser Geraden kann man die Halbwertzeit des be- 
treffenden Nuklids abgreifen. Diese graphische Methode zur Bestim- 
mung einer Halbwertzeit wird häufig angewendet. Die Kurve (Abb. 
(5-3)) nennt man die Zerfallskurve des Radionuklids. 
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5.6. Mischung mehrerer unabhängig voneinander zerfallender 
Nuklide 


Enthält ein radioaktives Präparat eine Mischung mehrerer unabhängig 
voneinander zerfallender Nuklide, so gilt für die Impulsrate: 


= NıAı Nı +n2A2 N} + td 
Sofern nicht zuviele verschiedene Radionuklide vorhanden sind, ist 
auf rechnerischem oder graphischem Wege eine Auftrennung und Be- 
stimmung der Halbwertzeiten möglich. In Abb.(5-4) ist als Beispiel 


Impulsrate I ——— 


0 Up Up Zett —» 


Abb. (5-4) Überlagerung der Impulsraten von zwei Radionukliden. 


der zeitliche Verlauf der Impulsrate / für ein Gemisch aus zwei Radio- 
nukliden aufgetragen. Nach einer gewissen Zeit ist das Nuklid 1 prak- 
tisch zerfallen; dann wird nur noch der Abfall der Aktivität des Nu- 
klıds 2 mit der Halbwertzeit 1, ,, (2) beobachtet. Extrapoliert man die 
Kurve für den Zerfall des Nuklids 2, so erhält man /, als Funktion der 
Zeit. Subtrahiert man nun /, von der Gesamtimpulsrate /, so erhält 
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man nach Gl. (5.25) /, als Funktion der Zeit. Auf diese Weise kann in 
vielen praktisch wichtigen Fällen eine komplexe Zerfallskurve zerlegt 
werden. 

Die Aufzeichnung der Impulsrate nach Abb. (5-3) bzw. Abb. (54) 
ist auch wichtig, wenn man ein Präparat auf radiochemische Reinheit 
prüfen will. Ist das Präparat radiochemisch reın, so erhält man eine 
Kurvenach Abb. (5-3); d.h. die Zerfallskurve folgt über viele Größen- 
ordnungen einer Geraden. Ist das Präparat nicht radıochemisch rein, 
so erhält man eine Kurve nach Abb. (5-4); die Zerfallskurve läßt dann 
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Abb. (5-5) Verunreinigung durch ein kurzlebiges Radiönuklid (Beispiel: !??J in !?!J). 


die Überlagerung mehrerer Geraden erkennen. Im Falle der Verunrei- 
nigung durch ein Nuklid mit kurzer Halbwertzeit beobachtet man 
eine kurzlebige Aktivität am Anfang der Zerfallskurve (Abb. (5-5)); 
liegt ein langlebiges Nuklid als Verunreinigung vor (dies ist ın der 
Praxis der wichtigere Fall), so beobachtet man eine langlebige Aktı- 
vität am Ende der Zerfallskurve (Abb. (5-6)). 
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Abb. (5-6) Verunreinigung durch ein langlebiges Radionuklid 
(Beispiel: ??*Th in ??*"Pa). 


Wenn das radioaktive Präparat viele verschiedene Radionuklide 
enthält, ist es meistens nicht mehr möglich, die Zerfallskurve auf 
graphischem Wege zu zerlegen. Dann ist eine vorausgehende chemi- 
sche Trennung erforderlich. Im Anschluß an die chemische Trennung 
können die Zerfallskurven für die einzelnen Fraktionen getrennt auf- 
genommen werden. 


5.7. Radioaktives Gleichgewicht 


In diesem und in den folgenden Abschnitten wird der wichtige Fall be- 
sprochen, daß mehrere radioaktive Nuklide in einer genetischen Be- 
ziehung stehen: 


Nuklid 1 — Nuklid 2— Nuklid 3. (5.26) 


Um diese genetische Beziehung zu charakterisieren, spricht man von 
Mutternuklid und Tochternuklid (kurz ‚Mutter‘ und ‚Tochter‘“). 
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Für die Nettobildungsrate des Tochternuklids gilt: 


dN,_ _dNı 


ar? -AhN,= AN, -A,N:. (5.27) 


Der erste Term auf der rechten Seite ist die Bildungsrate des Nuklids 
2, die gleich der Zerfallsrate des Nuklids 1 ist. Der zweite Term auf der 
rechten Seite ist die Zerfallsrate des Nuklids 2. Führt man das Zer- 
fallsgesetz für das Nuklid 1 eın, 


N=Me’t, (5.28) 


so erhält man die Gleichung 


dN, 


nt AaNa-AN ee) (5.29) 


Dies ist eine lineare Differentialgleichung 1. Ordnung; sie beschreibt 
die Beziehung zwischen einem Mutternuklid 1 und einem Tochter- 
nuklid 2. Die Lösung dieser Differentialgleichung lautet 


/ı le’ 


Ye’) + Ne”; (5.30) 


/, ıst die Zahl der zur Zeit ? = 0 vorhandenen Atome des Nuklids 2. 
e "Y beschreibt die Bildung des Tochternuklids aus dem Mutternu- 
klid,e "2" den Zerfall der aus dem Mutternuklid entstehenden Atome 


des Tochternuklids und: N5 - e ’2' den Zerfall der zur Zeit t = 0 vor- 
handenen Atome des Tochternuklids. Geht man davon aus, daß zur 
Zeit t= Deine quantitative Trennung stattgefunden hat, so ist N3 = 0), 
und man erhält die vereinfachte Gleichung 


j\ 24 = 
Der, le Le 2), (5.31) 


A] 


Klammert man e "' aus, so folgt 


Ar. 2a, =(j 
en oe Ull-e 2 


] (5.32) 
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bzw. mit Gl. (5.28) 


ne we (5.33) 
Ay-hı | 


Diese Gleichung beschreibt die Einstellung des radioaktiven Gleich- 
gewichts als Funktion der Zeit im Anschluß an eine quantitative 
Abtrennung des Tochternuklids vom Mutternuklid. Das radio- 
aktive Gleichgewicht ist erreicht, wenn 


EL, (5.34) 


ist — d. h. wenn das Verhältnis der Zahl der Atome N,/N} Konstant 
geworden ist. Führt man an Stelle der Zerfallskonstanten die Halb- 
wertzeiten ein, 


| ] tı all) Lı,2(2) 
/)a-/ı = 1n2 _ — ee 5.35 
. 2 Keen) tı72(1) ) z tı,2(1) ° tı,2(2) 2 


so geht Gl. (5.33) über ın 


41122)  ue)\ 1 

I (]) | (3) tal) zu 
Nee N lei | 5.36 
eur 

tı2(1) 


Die Einstellung des radioaktiven Gleichgewichtes ist in Abb. (5-7) 
in Abhängigkeit von der Zeit für verschiedene Quotienten der 
Halbwertzeiten dargestellt; als Einheit der Zeitskala ist die Halbwert- 
zeit des Tochternuklids gewählt. Man erkennt, daß einerseits für die 
Einstellung des radioaktiven Gleichgewichts die Halbwertzeit des 
Tochternuklids wichtig ist, daß sich andererseits aber das Gleichge- 
wicht um so langsamer einstellt, je ähnlicher dıe Halbwertzeiten sınd. 

Die Bezeichnung radioaktives Gleichgewicht hat sich eingebürgert 
zur Charakterisierung der Tatsache, daß ein gesetzmäßiger Zusam- 
menhang zwischen der Menge bzw. der Aktivität eines Tochternuklids 
und eines Mutternuklids besteht; und zwar ist das Verhältnis der 
Mengen bzw. der Aktivitäten konstant. An dieser Stelle seı darauf hin- 
gewiesen, daß es sich bei dem radioaktiven Gleichgewicht nicht um 
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Abb. (5-7) Einstellung des radioaktiven Gleichgewichts als Funktion der Zeit nach 
Gl. (5.36). 


ein Gleichgewicht im Sinne der Thermodynamik bzw. Reaktionski- 

netik handelt. Das radioaktıve Gleichgewicht ist nicht reversibel; d.h. 

es kann nicht von beiden Seiten erreicht werden. Außerdem handelt 

es sich im allgemeinen nicht um einen stationären Zustand; eine Aus- 
nahme bildet der Grenzfall, daß die Halbwertzeit des Mutternuklids 
sehr viel größer ist als die Halbwertzeit des Tochternuklids (säkulares 

Gleichgewicht, Abschn. 5.8.). 

Für die weitere Behandlung des radioaktiven Gleichgewichts 
unterscheidet man zweckmäßigerweise vier verschiedene Fälle: 

a) tin (1) > t1,2(2) — Die Halbwertzeit des Mutternuklids ist sehr 
viel größer als die Halbwertzeit des Tochternuklids (säkulares 
Gleichgewicht). 

b) Z, (1) > ti, (2) — Die Halbwertzeit des Mutternuklids ist zwar 
größer als die Halbwertzeit des Tochternuklids; der Zerfall des 
Mutternuklids kann aber nicht vernachlässigt werden (transientes 
Gleichgewicht). 

c) tı2 (1) < tı,2 (2) — Die Halbwertzeit des Mutternuklids ist kleiner 
als die Halbwertzeit des Tochternuklids; in diesem Falle stellt sich 
kein radioaktives Gleichgewicht ein. 

d) tı2 (1) atı,2 (2) — Die Halbwertzeiten des Mutternuklids und des 
Tochternuklids sind ähnlich. 

Diese verschiedenen Möglichkeiten werden in den folgenden Ab- 

schnitten behandelt. 
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Wenn das Tochternuklid stabil ist, so folgt mit A, = 0 aus Gl. (5.31) 
N,=M(-e (5.37) 

und daraus mit Gl. (5.28) 
NM=MNM-N=N("-1). (5.38) 


Diese Gleichungen beschreiben das Anwachsen eines stabilen Toch- 
ternuklids durch Zerfall eines radioaktiven Mutternuklids als Funk- 
tion der Zeit. 


5.8. Säkulares Gleichgewicht 


Die Halbwertzeit des Mutternuklids sei sehr viel größer als die Halb- 
wertzeit des Tochternuklids, 1,2 (1) > tı,2 (2) bzw. A, < A,; zur Zeit 
t = 0 sei eine quantitative Trennung erfolgt. In diesem Falle folgt 
aus Gl. (5.33) 


N AN, (ee 2), (5.39) 
2 


Da die Zerfallskonstante des Nuklids 1 sehr viel kleiner ist als die Zer- 
fallskonstante des Nuklids 2, ist die Zahl der Atome des Nuklids 1 
praktisch konstant, d.h. N? = N,. Für die Einstellung des radioakti- 
ven Gleichgewichts ist nur die Halbwertzeit des Tochternuklids 
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Abb. (5-8) Zerfall des abgetrennten Tochternuklids und Nachbildung des Tochter- 
nuklids aus dem Mutternuklid im Falle des säkularen Gleichgewichts. 
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maßgebend. Wie Abb. (5-8) zeigt, bildet sich das Tochternuklid 2 mit 
der gleichen Gesetzmäßigkeit in dem Mutternuklid 1 nach, mit der es 
‚zerfällt, wenn es von dem Mutternuklid isoliert wird — vgl. die Gln. 
(5.39) und (5.8). Zeichnet man den Verlauf der Gesamtaktivität 
A=A, +A, und der Einzelaktivitäten A,, A, (abgetrennt) sowie A, 
(in 1) in einem halblogarithmischen Diagramm auf, so erhält man 
Abb. (5-9). Die Gesamtaktivität A=A, +A, und die Einzelaktivität 
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Abb. (5-9) Säkulares Gleichgewicht — Gesamtaktivität und Einzelaktivitäten als Funk- 
tion der Zeit. 

A, können nach der Trennung als Funktion der Zeit gemessen werden. 
Daraus werden durch Differenzbildung die Einzelaktivität A, und das 
Anwachsen der Tochteraktivität A, in (1) berechnet. 

Nach hinreichend langer Zeit — praktisch nach etwa 10 Halbwert- 
zeiten des Tochternuklids — ist das radioaktive Gleichgewicht ein- 
gestellt; dann gilt 


22 — Au pzw. N - A120) (5.40) 


N, Az N; nl) 
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Daraus folgt mit Gl. (5.14) für die Aktivitäten 
Ar’ 45; (5.41) 


das heißt, im radioaktiven Gleichgewicht werden innerhalb eines 

bestimmten Zeitintervalls ebensoviele Atome des Nuklids 2 nachge- 

bildet, wie zerfallen. Die Zahl der Atome und die Aktivität des Mutter- 
nuklids sowie des Tochternuklids bleiben konstant. Man spricht des- 
halb von einem säkularen — d. h. über Jahrhunderte andauernden — 

Gleichgewicht. 

Die Gin. (5.40) und (5.41) ermöglichen einige wichtige Anwendun- 
gen. Dabei ist es von großer praktischer Bedeutung, daß diese Glei- 
chungen nicht nur für das unmittelbar folgende Tochternuklid (2) gel- 
ten, sondern auch für ein beliebiges radioaktives Folgeprodukt in der 
Zerfallsreihe, allerdings immer unter der Voraussetzung, daß ein säku- 
lares radioaktives Gleichgewicht vorliegt (die allgemeine Bezie- 
hung wird in Abschn. 5.12. abgeleitet). In den folgenden Beispielen 
werden einige Anwendungen besprochen: 

a) Bestimmung großer Halbwertzeiten aus dem Mengenverhältnis der 
beiden Radionuklide und der Halbwertzeit des Tochternuklids. 
Zum Beispiel findet man pro Kilogramm Uran im radioaktiven 
Gleichgewicht 0,34 mg Ra-226 (t,,2 = 1602a); daraus berechnet 
man die Halbwertzeit des U-238 zu 


10° 226 


2e 2 42 
034 238 - 160 4,5: 10° a (5.42) 


tı,2(1) = a 1,2(2) = 


Große Halbwertzeiten können nur auf diesem Wege bestimmt wer- 
den, weil der zeitliche Abfall der Aktivität nicht verfolgt werden 
kann. Die Halbwertzeit des Ra-226 kann in ähnlicher Weise ermit- 
telt werden, z. B. durch Messung der ım radioaktiven Gleich- 
gewicht vorhandenen Menge des Tochternuklids Rn-222 in einer 
Ionisationskammer. 

b) Berechnung des Mengenverhältnisses von Radionukliden, die ım 
radioaktiven Gleichgewicht nebeneinander vorliegen: 


m, _Ma ‘N, _M: tl) 
m Mı,ı' N, M, tal) 


(5.43) 


(M, bzw. M;, sind die Nuklidmassen). Zum Beispiel erhält man für 


c 


De 
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die Menge des Ra-228 ın I g ITh-232 


mm Mtın@) _28 67 
. "M, tın(l) 2321,41: 10'9 


— 4,7: 10"10g. 


Diese Berechnungen sind von Bedeutung bei der chemischen Auf- 
bereitung von Uranerzen und Thoriumerzen; sie ermöglichen An- 
gaben über die Mengen der anfallenden radioaktiven Abfall- 
produkte. 

Berechnung der Menge der Muttersubstanz aus der Aktivität eines 
Folgeproduktes (bei bekannten Halbwertzeiten). Zum Beispiel 
kann man den Urangehalt in einem Mineral bestimmen, indem 
man die Aktivität des Th-234 oder Pa-234m mißt; oder man kann 
mit sehr hoher Empfindlichkeit den Radiumgehalt einer Probe be- 
stimmen durch Messung der Aktivität der im Gleichgewicht vor- 


handenen Emanation (??®Ra Ei *22Rn).Findet man beispielsweise 
nach der chemischen Trennung in der Fraktion, die das Prot- 
actinium enthält, eine Aktivität an Pa-234m von 1 nCi, so berech- 
net man daraus für die Menge des U-238 in der Analysenprobe 
mit Hilfe der Gln. (5.14) und (5.41) 


M, A 


bzw. 


238: 374,51 : 10° - 365 - 24-3600 | 
6,023 : 1073: 0,693 un 
Auf der Anwendung dieser Überlegungen beruht eine Reihe von 
Analysenverfahren zur Bestimmung von Uran, Radıum oder 
Thorium. 


d) Durch Einwiegen einer bestimmten Menge einer langlebigen Mut- 


tersubstanz kann die absolute Aktivität eines Tochternuklids vor- 
gegeben werden. Dies stellt eine Umkehrung der unter c) beschrie- 
benen Anwendung dar. Wiegt man z. B. 1 mg U-238 eın (das na- 
türlıche Uran besteht zu 99,27% aus U-238, zu 0,72°%% aus U-235 
und zu 0,0057%% aus U-234), so erhält man ein Standardpräparat, 


dessen Aktivität an Pa-234m bekannt ist. Wie man aus Gl. (5.40) 


berechnen kann, sendet dieses Präparat 740 ß-Teilchen pro Mi- 
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nute aus; die ß -Strahlung von Pa-234m läßt sich besonders gut 
nachweisen, weil sie sehr energiereich ist (2,29 MeV). Die «-Strah- 
lung des U-238, des U-235 und des U-234 sowie die schwache p”- 
Strahlung des Th-234 können durch ein dünnes Aluminiumblech 
herausgefiltert werden. Mit Hilfe solcher Standardpräparate kann 
die Zählausbeute 7 einer Zählanordnung nach Gl. (5.22) bestimmt 
werden. 


5.9. Transientes Gleichgewicht 


Von einem transienten radioaktiven Gleichgewicht spricht man 
dann, wenn der Zerfall des Mutternuklids nicht mehr vernachlässigt 
werden kann, so wie beim säkularen radioaktiven Gleichgewicht. In 
diesem Falle ıst 1,2(1) > 1,2 (2) bzw. Aı < An. 

Zur Zeit i=0 sei wiederum eine quantitative Trennungerfolgt; dann 
gilt für die Einstellung des radioaktiven Gleichgewichtes als Funktion 
der Zeit Gl. (5.31) bzw. (5.32) 


Ast -(A,-A,)t 
mr FTRaFr ee \i E . ") 

Der Ausdruck vor der Klammer beschreibt den Zerfall des Mutternu- 

klids. Für die Einstellung des radioaktiven Gleichgewichts ist nun 

nicht mehr die Halbwertzeit des Tochternuklids allein maßgebend, 

sondern die Differenz der Zerfallskonstanten. Das radioaktive 

Gleichgewicht ist erreicht, wenn der Ausdruck in der Klammer gleich 1 


ist — praktisch nach der Zeit t > 10: Az) Mn) (vgl. dazu Gl. 


tal) -11,2(2) 
(5.36) und Abb. (5-7)). 

Der Verlauf der Gesamtaktivität A = A, + A,, der Einzelaktivi- 
täten A, und A, nach der Trennung sowie der Anstieg der Aktivität 
des Tochternuklids A, im Mutternuklid (1) sind für den Fall des trans- 
ienten radioaktiven Gleichgewichts in Abb. (5-10) aufgezeichnet. 

Sobald das radioaktive Gleichgewicht eingestellt ist, gilt 


N, = N! 5.45 
2 MB = ‚a 1 ( ) 
bzw. unter Berücksichtigung von Gl. (5.8) 
N, = A, N.. (5.46) 
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Abb. (5-10) Transientes Gleichgewicht — Gesamtaktivität und Einzelaktivitäten als 
Funktion der Zeit (ti yaayllıy2a) = 5). 


Gl. (5.45) besagt, daß das Gemisch der beiden Nuklide im radio- 
aktiven Gleichgewicht mit der Halbwertzeit des langlebigeren Mut- 
ternuklids zerfällt. Das Verhältnis der Zahl der Atome des Tochternu- 
klids zur Zahl der Atome des Mutternuklids beträgt 


N, __Aı 
en (5.47) 


bzw. 


N, _ tı (2) 


N nl) nnO) en 


Während im säkularen radioaktiven Gleichgewicht die Aktivi- 
täten des Mutternuklids und des Tochternuklids gleich groß sind 
(Aı = A,), ist im transienten radioaktiven Gleichgewicht die Akti- 
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vität des Mutternuklids kleiner als die Aktivität des Tochternuklids: . 


Aı AN /ı tı 2(2) 
Be er Lin 5.49 
Az AN; /2 11 72(1) nn 


In der gleichen Weise wie beim säkularen radioaktiven Gleich- 
gewicht ergeben sich auch im Falle des transienten radioaktiven 
Gleichgewichts eine Reihe von praktischen Anwendungen. An Stelle 
von Gl. (5.42) gilt 


t,2(l) = nd 1 ), (5.50) 
an Stelle von Gl. (5.43) 


m _M,N, _M; tı 72(2) 


u oc Ver 5.51 
m; M,N, M, trll)-1ı,2(2) (5.31) 
und an Stelle von Gl. (5.44) 
a 4 
m, = — 7 nl) - tı,2(2)). (5.52) 


5.10. Kurzlebigeres Mutternuklid 


Wenn das Mutternuklid kurzlebiger ist als das Tochternuklid— t, ,2(1) 
< tjj2(2) bzw. A, > A, —, so stellt sich kein radioaktives Gleich- 
gewicht ein. In diesem Falle ist die Muttersubstanz aufgezehrt, bevor 
das Tochternuklid zerfallen ist. Der Verlauf der Gesamtaktivität 
A=4A,+4A,, der Einzelaktivitäten A, und A, nach der Trennung so- 
wie der Anstieg der Aktivität des Tochternuklids A, im Mutternuklid 
(1) sind in Abb. (5-11) aufgezeichnet. 

Berücksichtigt man, daß A, > A, ist, so erhält man durch Umfor- 
mung der Gl. (5.31) 


j\ ie ineis) 
Ns - ı&.=Ne2 0.2 
Aı A 


) (5.53) 


Ä (1, -4 -(A, - 
Wenn der Terme "2" abgeklungen ist (e ”* 2” & 1), wird nur 
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Abb. (5-11) Mutternuklid ist kurzlebiger — kein Gleichgewicht (1 acy/tı 729 = 0.1). 


noch der Zerfall des Tochternuklids beobachtet (e 2); die Zahl der 
"Atome des Tochternuklids N, ist auch hier proportional der Zahi N 
der nach der Trennung vorhandenen Atome des Mutternuklids. Ein 
Gleichgewicht wird nicht erreicht. 


5.11. Ähnliche Halbwertzeiten 


Bei der Kernspaltung tritt unter den Spaltprodukten häufig der Fall 
auf, daß das Mutternuklid und das Tochternuklid ähnliche Halb- 
wertzeiten besitzen — tja (1) # tı,2(2) bzw. A, #4 A. Ist die Halb- 
wertzeit des Mutternuklids größer als die Halbwertzeit des Tochter- 
nuklids (1,72 (1) > 11,2 (2)), so stellt sich allmählich das transiente 
radioaktive Gleichgewicht ein (vgl. Abschn. 5.9.). Der Aktivitäts- 
verlauf ist für das Beispiel des radioaktiven Gleichgewichts zwi- 
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schen Zr-95 (t,,2=65d) und Nb-95 (t,,2=35d) in Abb. (5-12) auf- 
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Abb. (5-12) Ähnliche Halbwertzeiten — Einstellung des radioaktiven Gleich- 
gewichts 


20Z1 E aıNb £ d 12Mo (yamltıraea, = 1,86). 


gezeichnet. Die Zerfallskurve des langlebigeren Nuklids wird nur sehr 
langsam erreicht — d. h. dann, wenn die Gesamtaktivität schon weit- 
gehend abgeklungen ist. Ist die Halbwertzeit des Mutternuklids kleiner 
als die Halbwertzeit des Tochternuklids (t, 2 (1) < tı,2 (2)), so wird 
kein radioaktives Gleichgewicht erreicht (vgl. Abschn. 5.10.). 
In diesem Abschnitt sollen die beiden folgenden praktisch wichti- 
gen Fragen beantwortet werden: 
a) Wie lange muß man nach der Trennung warten, bis die Zerfalls- 
kurve des langlebigeren Nuklids beobachtet wird? 
b) Zu welchem Zeitpunkt nach der Trennung wird die maximale 
Aktivität des Tochternuklids erreicht? 


Zu Frage a): Aus den Gln. (5.32) bzw. (5.53) folgt, daß der Term 
er abgeklungen sein muß, wenn man die Zerfallskurve des lang- 
lebigeren Nuklids messen will. In der Praxis möchte man nicht be- 


liebig lange warten, sondern man wird einen Fehler ein Kauf nehmen, 
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der gegeben ıst durch die Beziehungen 


(Ay A 
el 


für Aı < A, 

bzw. (5.54) 
ee für id, > An. 

Nach Gl. (5.35) ıst 


en! (5) eo. or i 
2 
Damit folgt aus Gl. (5.54) für die Zeit nach der Trennung, zu der die 
Zerfallskurve des langlebigeren Nuklids mit einem Fehler < e beob- 
achtet werden kann: 


‚> elle. Anl) a) eur 4,2Cl) > 117202) (Mutternuklid 
82 all) 1120) langlebiger) 


bzw. (5.55) 


‚> elle. 12) nl) gr 7, 2(1) < 11,202) (Tochternuklid 
82 1122) - 12) langlebiger). 


Z. B. zerfällt das J-135, das in den Spaltprodukten des Urans vor- 
kommt, in folgender Weise: 


1357 pP" 135 Ye pP" er 


—— "7° Xe —— 


6,7h 9,2h 


d.h. J-135 und Xe-135 besitzen ähnliche Halbwertzeiten. Fragt man 
nach der Zeit, die man warten muß, bis die Zerfallskurve des Xe-135 
(bei gleicher Zählausbeute für Xe-135 und J-135) mit einem Fehler 
von 1%/ beobachtet werden kann, so folgt aus Gl. (5.55) 


18100 6,7-9,2 
= — 164 
a ee 


Dies ist im Hinblick auf die Halbwertzeit des Xe-135 eine sehr lange 
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Zeit; denn nach 164h ist die Aktivität des Xe-135 bereits um etwa 
5 Größenordnungen abgesunken. 

Zu Frage b): Zur Beantwortung der Frage, wann die maximale 
Aktivität des Tochternuklids nach der Trennung erreicht wird, diffe- 
renziert man Gl. (5.31) nach der Zeit t und setzt den Differentialquo- 
tienten gleich Null. Auf diese Weise erhält man 


1 j 
1. .(2) = —— In 5.56 
bzw. 
Gr?) = 3,32 721) ı,2(2) tı2(1) (5.57) 


tal) - tı,2(2) 2 nd) 


In diesem Maximum schneidet die Kurve für A, die Kurve für A, 
(vgl. Abbn. (5-10) bis (5-12)). Für das obige Beispiel (Zerfall des J-135) 
resultiert 


6,7: 9,2 


1.92 _ 
el 


BU Er = 1136; 


d. h. die maximale Aktivität des Tochternuklids Xe-135 wird nach 
11,3h erreicht. 


5.12. Mehrere aufeinanderfolgende Umwandlungen 


In den vorausgehenden Abschnitten (5.7. bis 5.11.) wurde das radio- 
aktive Gleichgewicht behandelt, das sich nach Gl. (5.26) zwischen 
einem Mutternuklid (1) und einem Tochternuklid (2) einstellt. Diese 
Betrachtung kann verallgemeinert und auf eine größere Zahl von Nu- 
kliden ausgedehnt werden, die in einem genetischen Zusammenhang 
stehen: 


DU) -()....> Mm). (5.58) 


Das radioaktive Gleichgewicht, das sich zwischen einer Vielzahl 
von radioaktiven Nukliden durch aufeinanderfolgende Kernumwand- 
lungen einstellt, kann ebenso behandelt werden wie das radioaktive 
Gleichgewicht zwischen zwei Nukliden. In Analogie zu den in 
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Abschnitt 5.7. abgeleiteten Beziehungen erhält man folgende Diffe- 
rentialgleichungen: 


dN, 


Tu 
dN 
EPs — AN} - AN; 
IN, _ MAN, (5.59) 
di 
AN, 
di = An-ı Na-ı AN: 


Löst man diese Differentialgleichungen für die Anfangsbedingungen, 
daß zur Zeitt= 0 


N =MudNM=N=..-M=0 (5.60) 


ist, so erhält man für die Zahl N„(t) der Atome des n-ten Gliedes der 
Kette zur Zeit f: 


NO) = ae’! +Ge’!+Get3 +... +ce *. (5.61) 


Die konstanten Koeffizienten in dieser Gleichung sind: 


Ay Ay. Aue 
a4 mM 
erde 

Midas Ana 
Go = N! 
Er Arern Ren (5.62) 
Be Aydy 2... An-ı 


ae en 


138 5, Radioaktiver Zerfall 


Mit Hilfe dieser Beziehungen kann man eine beliebige Kette von Ra- 
dionukliden behandeln, die durch mehrere aufeinanderfolgende Um- 
wandlungen entstehen. 

Für das Tochternuklid (2) erhält man aus den Gln. (5.61) und (5.62) 
mit dem Wert n=2 die bereits bekannte Gl. (5.31). 

Für manche praktische Aufgaben sınd auch die Beziehungen nütz- 
lich, die für die „Enkeltochter“ (n=3) resultieren: 


e e 
N; = A, AN} | ———  —— + 
AAN 
(5.63) 


‚oral 


WeSRITeeR| 


Ist die „‚Enkeltochter“ stabil (A3=0), so folgt für das Anwachsen von 
N; die Gleichung 


N, = N k BE. ee] (5.64) 
Ay hı AA 


bzw. 


N3 — N? N" et 


2 


(e +! — u) (5.65) 


und daraus unter Berücksichtigung der Gln. (5.28) und (5.31) 
N; = N!-N,-N;. (5.66) 


Gl. (5.66) besagt nichts anderes, als daß die Zahl der Atome des sta- 
bilen Endprodukts gleich ist der Zahl der ursprünglich vorhandenen 
Atome des radioaktiven Mutternuklids N?, abzüglich der noch vor- 
handenen Zahl N, und der Zahl der Atome des Zwischenprodukts N.. 

Ist die Halbwertzeit des Mutternuklids sehr viel größer als die Halb- 
wertzeiten der genetisch folgenden Radionuklide (säkulares Gleich- 
gewicht), so vereinfacht sich die für das n-te Folgeprodukt gültige Be- 
ziehung (5.62) sehr stark, wenn radıoaktives Gleichgewicht vor- 
liegt. Weil in diesem Falle A, & A,, Az....}, Ist, werden im radio- 
aktiven Gleichgewicht (d. h. nach verhältnismäßig langer Zeit r) alle 
Terme gegenüber dem ersten vernachlässigbar klein. Dann ist 


N,=@e "1. (5.67) 
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Außerdem folgt aus Gl. (5.62) 


a=.m (5.68) 


und damit 


In — A pzw. In — zen) (5.69) 


N; An N; tn) 


Ferner gilt 


Die gleichen Beziehungen wurden bereits im Abschnitt 5.8. für das 
säkulare Gleichgewicht zwischen einem Mutternuklid (1) und einem 
Tochternuklid (2) hergeleitet, siehe GlIn. (5.40) und (5.41); d. h. im 
säkularen Gleichgewicht gelten die in Abschnitt 5.8. abgeleiteten Ge- 
setzmäßigkeiten nicht nur für das unmittelbar folgende Tochternu- 
klıd, sondern ebenso für alle weiteren radioaktiven Folgeprodukte. 
Von dieser Tatsache haben wir bereits bei den Anwendungen der für 
das säkulare Gleichgewicht gültigen Gesetzmäßigkeiten in Abschnitt 
5.8. Gebrauch gemacht. 


LONG 


Zahl der Atome — 


i(RaC ;19,7 min) 


N 


0 40 80 120 
Zeit t in min —— 


Abb. (5-13) Mehrere aufeinanderfolgende Umwandlungen — Zerfall des ?'®Po. Nach 
E. RUTHERFORD, J. CHADWICK U. C. D. ELLis: Radiations from Radioactive Substances. 


Cambridge University Press, London 1930. 
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Als Beispiel für mehrere aufeinanderfolgende Umwandlungen sei 
der Zerfall von Po-218 (RaA) gewählt (Abb. (5-13)). Aus dem Po-218 
entsteht durch «-Zerfall verhältnismäßig rasch Pb-214 (RaB), dessen 
Menge nach etwa 10 Minuten ein steiles Maximum durchläuft. Durch 
ß”-Zerfall des Pb-214 (RaB) entsteht Bi-214 (RaC); die Menge des 
Bi-214 erreicht nach etwa 40 Minuten ein flaches Maximum. Nach 2 
Stunden sind nur noch geringe Mengen an Pb-214 und Bi-214 vor- 
handen. Der Großteil dieser Nuklide hat sich in das langlebige Pb-210 
(RaD) umgewandelt, das mit einer Halbwertzeit von 21a zerfällt. 


5.13. Verzweigung (Dualer Zerfall) 


Der Fall, daß ein Radionuklid mehrere Zerfallsmöglichkeiten hat, 
kommt verhältnismäßig häufig vor, und zwar bevorzugt bei solchen 
u,u-Kernen, die sich auf der Linie der ß-Stabilität befinden (z. B. 
K-40, Cu-64 — vgl. Abschn. 1.5. und Abb. (1-9)). So zeigt das in der 
Natur vorkommende K-40 zweı verschiedene Zerfallsarten, die in 
Abb. (5-14) aufgezeichnet sind. Zu 89% geht es unter Aussendung 
von ß -Strahlung in Ca-40 über, zu 11% unter Aussendung von ß"- 
Strahlung in Ar—40. 


B(1,314) 
89% 


Abb. (5-14) Dualer Zerfall — Beispiel *°K (Energien in MeV). 


5.13. Verzweigung (Dualer Zerfall) 14] 


Verzweigungen — d. h. verschiedene Zerfallsmöglichkeiten eines 
Radionuklids — werden auch in den Zerfallsreihen des Urans und des 
Thoriums mehrfach beobachtet (Tab. 5.1., 5.3. und 5.4.). Im allge- 
meinen ıst dabei die eine Umwandlung sehr stark vor der anderen be- 
vorzugt. Lediglich im Falle des Bi-212 (ThC) sind die Wahrscheinlich- 
keiten für den ß-Zerfall (64,0%) und für den «-Zerfall (36,0%) ver- 
gleichbar (vgl. Abb. (5-15)). Stets aber zerfallen die aus der Verzwei- 
gung hervorgegangenen Tochternuklide in der Weise, daß das gleiche 
Nuklid entsteht (vgl. Abb. (5-15)); d. h., die Verzweigung schließt 
sich wieder. 


212 


Bi 
(ThC) 
60,6 min 


ß (64%) 


212 


Po 
(ThC') 
0,3415 


& (36%) 


208 Tl 


(Thc") 


3,1min 


208 


Pb 
(ThD) 
stabil 


Abb. (5-15) Verzweigung — Beispiel *'?Bi. 


Eine Verzweigung (dualer Zerfall) kann durch folgendes Schema 


beschrieben werden: 
A 
Ay $ \% (5.71) 
B C 


A, ist die Wahrscheinlichkeit, daß sich das Nuklid A in das Nuklid B 
umwandelt, A. die Wahrscheinlichkeit, daß es sıch ın das Nuklid C um- 
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wandelt. Da die beiden Zerfallsmöglichkeiten voneinander unabhän- 
gig sind, addieren sich die beiden Zerfallswahrscheinlichkeiten, und 
die Zerfallsrate des Nuklids A ist gleich der Summe der beiden Um- 
wandlungsraten: 


2 = IE IHNEN. 162 


Durch Integration folgt daraus 


(At AI 


N, = Ne (5.73) 

Im Falle einer Verzweigung kann man also die verschiedenen Zer- 
fallswahrscheinlichkeiten unterscheiden. Im Gegensatz dazu gibt es 
aber nur eine Halbwertzeit: 


In2 In2 
tn (A) = — = 5.74 
1/2 ) FR FR En A ( ) 
Für die Bildungsrate der Nuklide Bund C gilt: 
AN AN. 
= = 3: 
dr Ay Ni bzw dr ec N, ( 75) 
für ihre Zerfallsrate 
BE RL (5.76) 
i di 
Die Nettobildungsrate des Nuklids B beträgt 
dN. 
= — /p Na —-/p Np- (5.77) 


Mit Gl. (5.73) folgt 


= +4 N -h Ne Wr’ 0, (5.78) 
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Die Integration dieser Gleichung liefert mit der Anfangsbedingung 
N, = O zur Zeitt=0 


Ay 


N = 
Ag (do TA.) 


N? (erde pt), (5.79) 


Diese Gleichung entspricht der für den einfachen Zerfall gültigen 
Gleichung (5.31). Für das Nuklid C erhält man eine ähnliche Glei- 
chung. Ist das Mutternuklid sehr langlebig (A, + A. & Ag), so folgt 


N = % 


— BN,I-e st). (5.80) 
Ap 


Dann gilt im radioaktiven Gleichgewicht 


N _ fopzw. le _ (5.81 
Te 0) 


Unter diesen Bedingungen kann man formal partielle Halbwertzei- 
ten definieren: 


In2 In2 
tı/2(A) = E. bzw. t,,2(A). = = 
b 


A. 


(5.82) 


und erhält damit die der Gleichung (5.40) analogen Beziehungen 


N _ tı 2(B) bzw Nc a tı 2(C) (5.83) 


Ni tı/2(A)b N 1172(A). 


Sind dagegen die Tochternuklide sehr viel langlebiger oder ent- 
stehen stabile Tochternuklide (wie beim Zerfall von K-40), so folgt 


N5 = 7 - N?(1-e" ri) (5.84) 
b c 
und daraus mit Gl. (5.73) 
Na = Ay N, (eo HA en ) 
A) +t% 
bzw. (5.85) 
er 


N, (ein + id _ 1). 


Ahr 
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Für das Verhältnis der Zahl der Atome gilt 
en, (5.86) 


Wenn die Zeit t sehr klein gegenüber der Halbwertzeit des Radionu- 
klids A ıst (£ & t,,2(A)), so folgt aus Gl. (5.85): 


NR _ Ne _ 
N, Aut bzw. N Ad. (5.87) 
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Übungen zu Kapitel 5 


l. Aus der Differenz der Nuklidmassen berechne man die Energien 
für folgende Zerfallsprozesse 


PBe — 2u 
23807 _, 234 Th 


2. Aus der Halbwertzeit des U-238 berechne man die Zahl der Ato- 
me U-238, die in 1 mg des natürlichen Urans pro Minute zer- 
fallen. 


3. 
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Wie groß ist die Menge von 1 Ci der folgenden Radionuklide: 
H-3, C-14, Na-24, S-35, J-131? 


4. Wie groß ist die spezifische Aktivität (Ci/g) von U-238, Th-234, 


Pa-234m und U-234? 


5. Für das jeweils langlebigste Nuklid der Elemente Polonium, Astat, 


Francıum, Technetium und Uran berechne man die Aktivität von 
je l mg in Curie. 


6. Welche Impulsrate (ipm) liefert a) 1 uCi Na-24 bei einer Zählaus- 


beute von 5%, b) 1 nCı C-14 bei einer Zählausbeute von 30% ? 


7. Bei der Messung zweier unabhängig voneinander zerfallender 


Nuklide wurden folgende Impulsraten gefunden 


Zeit(h) | Impulsrate Zeit(h) | Impulsrate 
0 20000 5 2210 
0,5 13 100 6 1640 
1 9 360 7 1210 
1,5 7190 8 900 
2 5820 10 495 
3 4120 12 270 
4 3000 


Beide Nuklide sind $”-Strahler und lassen sich mit Silbernitrat 
ausfällen. Welche Halbwertzeit besitzen die Nuklide? Wie groß 
ist das Verhältnis ihrer Impulsraten zu Beginn der Messung? Um 
welche Nuklide handelt es sich? 


. Wie groß ıst die Halbwertzeit des Th-232, wenn 1 kg Th-232 


4,74: 10° * mg Ra-228 enthält? (Halbwertzeit des Ra-228 = 6,7a) 


. Wieviel Ac-227 befindet sich in 1 kg Pechblende (U30;)? 


. Die Aktivität des im radioaktiven Gleichgewicht gebildeten 


Rn-222 beträgt 10 nCi; wie groß ist die Menge des vorhandenen 
Ra-226? 


. Wie groß ist das Mengenverhältnis und das Aktivitätsverhältnis 


von Ba-140 und La-140 im radioaktiven Gleichgewicht? 
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12. Nb-95 wird chemisch von Zr-95 abgetrennt. Wie verläuft die Ak- 
tivität der °Zr-Fraktion als Funktion der Zeit (aufzeichnen)? Zu 
welchem Zeitpunkt nach der Trennung kann in der °’Zr-Fraktion 
die Halbwertzeit des Zr-95 mit einem Fehler von 2% bestimmt 
werden? Wann wird in dieser Fraktion die maximale Aktivität 
des Nb-95 erreicht? 


13. Welche Zeit ist zur Einstellung der folgenden radioaktiven 
Gleichgewichte erforderlich, wenn ein Fehler von 17% zugelassen 
wird? 


83 PB 83m l.U. 
Sa U yseh 


83Kr 

14. Gegeben ist frisch abgetrenntes Pb-210 (RaD). Man zeichne die 
Aktivität der daraus gebildeten Radionuklide Bi-210 (RaE) 
und Po-210 (RaF) als Funktion der Zeit auf. 


15. Bi-212 (ThC) zerfällt unter Aussendung von «-Strahlung (36,0%). 
und ß” -Strahlung (64,0%); die Halbwertzeit beträgt 60,6 min. 
Wie groß sind die partiellen Zerfallskonstanten für den «-Zerfall 
und den ß -Zerfall? Wieviele «- und ß” -Teilchen pro Minute ent- 
stehen in einem Präparat, das frisch hergestellt wurde und 10° "Ci 
Bi-212 enthält? Wieviele «- und ß -Teilchen pro Minute ent- 
stehen in dem gleichen Präparat nach 3 Stunden’? 


16. Man berechne die Menge an Fr-223 ım radioaktiven Gleich- 
gewicht mit Ac-227 (Ac-227 geht zu 1,4% in Fr-223 über) und 
das Aktivitätsverhältnis Fr-223 : Ra-223. 


6. Radioaktive Strahlung 


6.1. Eigenschaften der verschiedenen Strahlungsarten 


Kenntnisse über die Eigenschaften der radioaktiven Strahlung sind 
wichtig im Hinblick auf die Messung und Identifizierung von Radio- 
nukliden sowie für den Strahlenschutz. Dabei stehen folgende Ge- 
sichtspunkte ım Vordergrund: die Wechselwirkung der Strahlung mit 
Materie — d. h. ihre Absorption — und die Methoden der Energie- 
bestimmung. Genaue Energiebestimmungen sind notwendig zur Auf- 
stellung von Energiediagrammen (Zerfallschemata) für die verschie- 
denen Zerfallsprozesse, die in Kapitel 7 näher. behandelt werden. 
P-Strahlung besitzt im Gegensatz zur a-Strahlung und zur y-Strahlung 
eine kontinuierliche Energieverteilung; d. h. die Energie der Elektro- 
nen oder Positronen der ß"- bzw. ß* -Strahlung bewegt sich zwischen 
Null und einer Maximalenergie E„.,, die durch die Zerfallsenergie ge- 
geben ist. Die Ursache dieser kontinuierlichen Energieverteilung wird 
in den Abschnitten 7:3.1. und 7.3.2. besprochen. 

Alle geladenen Teilchen höherer Energie («-Strahlen, Protonen, 
Elektronen, Positronen) lösen in gasförmigen, flüssigen und festen 
Stoffen Ionisationsvorgänge aus, wobei sie einen Teil ihrer Energie 
verlieren. So werden beim Auftreffen der Strahlung auf Gasmole- 
küle M Ionen und Elektronen erzeugt: 


M rnrrseMt +e° (6.1) 


Der Pfeil MT» deutet an, daß es sich um eine Reaktion unter 
der Einwirkung von ionisierender Strahlung handelt. Außerdem kön- 
nen auch angeregte Moleküle M* entstehen: 


Mnnınrne M* (6.2) 


Diese Reaktionen und die dadurch ausgelösten Folgereaktionen wer- 
den in der Strahlenchemie näher untersucht. Wenn die geladenen Teil- 
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chen — insbesondere «-Strahlen und Protonen — hinreichend hohe 
Energie besitzen, können sıe auch Kernreaktionen auslösen. Elektro- 
nen werden abgebremst, wenn sie ın das Kraftfeld der Atomkerne 
kommen, und geben dabei einen Teil ihrer Energie in Form von Pho- 
tonen ab (Bremsstrahlung). Wenn die Elektronen Energien von der 
Größenordnung 1 MeV besitzen (z. B. ß-Strahlung), wird eine harte 
Röntgenstrahlung (Röntgenbremsstrahlung) ausgesandt; beim Ab- 
bremsen von hochenergetischen Elektronen (> 10MeV) entstehen 
Photonen, deren Energie etwa der Energie von y-Quanten entspricht. 

Ungeladene Teilchen (Neutronen) können entweder durch Zusam- 
menstöße einen Teil ihrer Energie an andere Teilchen übertragen oder 
Kernreaktionen auslösen. Photonen geben im Gegensatz zu Partikeln 
ihre Energie meist auf einmal an ein Elektron ab; dabeı entstehen so- 
genannte Photoelektronen. 

Das Verhalten der verschiedenen Strahlungsarten in einem Magnet- 
feld ist in Abb. (6-1) angegeben. y-Strahlung erfährt keine Ablenkung. 
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Abb. (6-1) Verhalten der verschiedenen Strahlungsarten in einem Magnetfeld. 


B”-Strahlen werden in entgegengesetzter Richtung abgelenkt wie ß*- 
Strahlen und «-Strahlen. Die «-Strahlen werden wegen ihrer größeren 
Masse sehr viel weniger beeinflußt als die Elektronen; die Ablenkung 


ist abhängig von dem Quotienten — (e = Ladung, m = Masse). 
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«-Strahlung kann sehr leicht absorbiert werden (z. B. durch ein 
Blatt Papier). ß-Strahlung ist durchdringender; sie kann ım allgemei- 
nen erst durch Aluminiumbleche von mehreren Millimetern Dicke 
quantitativ absorbiert werden. y-Strahlung besitzt wegen ihrer gerin- 
gen Wechselwirkung mit Materie das größte Durchdringungsvermö- 
gen; zu ihrer Absorption sind Bleiwände oder dicke Wände aus Beton 
erforderlich. Bei gleicher Energie verhalten sich die Absorptionskoef- 
fizienten für &-, ß- und y-Strahlung etwa wie 10% :10° :1. Dabei ist 
wichtig, daß «- und -Strahlen quantitativ absorbiert werden können, 
weil es sich um Teilchen handelt, y-Quanten jedoch immer nur zu 
einem gewissen Bruchteil, weil ihre Absorption einem echten Expo- 
nentıalgesetz folgt. 


6.2. «-Strahlung 


6.2.1. Absorption 


Wie bereits erwähnt, können «-Strahlen sehr leicht absorbiert werden; 
d.h. ihre Wechselwirkung mit Materie ist sehr stark. Ein Stück Papier, 
eine Aluminiumfolie mit einer Stärke von etwa 0,04 mm.oder einige 
Zentimeter Luft genügen, um eine quantitative-Absorption zu errei- 
chen. Die geringe Reichweite der «-Strahlung ın Gasen kann man 
auch in der Nebelkammer erkennen (Abb. (6-2)): Die Bahn der «-Teil- 
chen ist kurz; sie wird nur wenig beeinflußt durch die Zusammen- 
stöße mit den Elektronen der Atomhülle. Nur in sehr seltenen Fällen 
findet ein Zusammenstoß mit einem Atomkern statt. Dann erfährt 
das «-Teilchen eine starke Ablenkung, oder es wird vom Atomkern 
eingefangen (Kernreaktion). 

Ihre Energie verlieren die «-Teilchen durch Ionisationsvorgänge 
längs ihres Weges. Ein Maß für die Wechselwirkung ist die spezifische 
Ionisation; dies ist die Zahl der pro Millimeter Weg gebildeten Ionen- 
paare. Sie ist abhängig von der Geschwindigkeit der «-Teilchen und 
beträgt in Luft am Anfang etwa 3000, am Ende etwa 7000. Der Ver- 
lauf der spezifischen Ionisation als Funktion des Weges ist für die «- 
Strahlung des ?!°Po (RaF) in Abb. (6-3) aufgezeichnet. Die spezifi- 
sche Ionisation steigt in dem gleichen Maße an, in dem das a-Teilchen 
an Geschwindigkeit verliert. Bei jedem Ionisationsvorgang wird ein 
Elektron und eın Ion erzeugt (lonenpaar); im Mittel werden dafür ın 
Luft etwa 35 eV verbraucht (für andere Gase gelten ähnliche Werte). 
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Abb. (6-2) «-Strahlen ın einer Nebeikammer. Aus K. PHıLıpp: Naturwissenschaften 
14 (1926) 1203. 
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Abb. (6-3) Spezifische Ionisation von «-Strahlen (Po-210) in Luft als Funktion des 

Weges. Nach E. RUTHERFORD, J. CHADWICK u. C. D. ELuis: Radiations from Radio- 

active Substances. Cambridge University Press, London 1930; G. STETTER u. W. 
JENTSCHKE: Physik. Z. 36 (1935) 441. 
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Ein «-Teilchen mit einer Anfangsenergie von 3,5 MeV erzeugt somit 
insgesamt längs seines Weges etwa 10° Ionenpaare. Schließlich ent- 
steht aus dem «a-Teilchen ein neutrales Heliumatom. 

In Abb. (6-4) ist die Zahl der «-Teilchen als Funktion des Weges 
aufgezeichnet, ebenfalls für ?'°Po (RaF). Alle «-Teilchen legen etwa 
den gleichen Weg zurück; d. h. sie besitzen ungefähr die gleiche Reich- 
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Abb. (6-4) Zahl der «-Teilchen als Funktion des Weges (Po-210). Nach M. G. HOLLO- 
way u. M. ST. LivinGsTon: Physic. Rev. 54 (1938) 18. 


0 


weite (vgl. die Nebelkammeraufnahme, Abb. (6-2)). Da dıe Zahl der 

Zusammenstöße gewissen statistischen Schwankungen unterworfen 

ist, wird eine kleine Streuung hinsichtlich der Reichweite beobachtet. 

Um die Reichweite genau festzulegen, bedient man sich verschiedener 

Methoden: 

a) Die „extrapolierte Reichweite‘ erhält man durch Extrapolation 
des geradlinigen Teils der Kurve für die Teilchenzahl (Abb. (6-4)). 

b) Die „mittlere Reichweite‘ entspricht dem Maximum der 1. Ab- 
leitung der Kurve für die Teilchenzahl (Abb. (6-4)). 

c) Die ‚„extrapolierte Ionisierungsreichweite‘ erhält man durch Ex- 
trapolation des geradlinigen Teils der Kurve für die spezifische 
Ionisation (Abb. (6-3)). 

Die auf diese Weise festgelegten verschiedenen Reichweiten sind für 

einige «-Strahler in Tab. 6.1. angegeben. 


152 6. Radioaktive Strahlung 


Die praktische Bestimmung der Reichweite von «-Strahlen in Luft 
ist mit Hilfe einer einfachen Vorrichtung (Abb. (6-5)) möglich: Der 
«-Strahler wird mit einer Mikrometerschraube langsam von einem 


Tabelle 6.1. 
Reichweite von «a-Strahlen 


Mittlere |Extrapolierte| Mittlere 
Energie [Reichweite | Reichweite |Ionisations- 


a-Strahler in MeV | in Luft in cm reichweite 

incm incm 
211B; (AcC) 6,273 4,984 5,053 5,015 
6,620 5,429 5,503 5.462 
212B; (ThC) 6,047 4,730 4,796 4,778 
210po (RaF) 5,301 3,842 3,897 3,870 
212po (ThC’) 8,780 8,570 8,676 8,616 
9,492 9,724 9,841 9,780 
10,543 11,580 11,713 11,643 
214po (RaC') 7,680 6,907 6,997 6,953 
8,277 7,793 7,891 7,839 

9,065 9,04 9,15 9,09 

10,506 11,51 11,64. 11,57 
216po (ThA) 6,775 5,638 5,714 5,672 
18po (RaA) 5,998 4,657 4,722 4,685 
2I>Rn (An) 6,542 5,240 5,312 5,272 
6,807 5,692 5,769 3.721 

Werte aus: 


M. G. HorLLoway, M. S. LivinGston: Physic. Rev. 54 (1938) 36. 
G. H. BrıGGs: Rev. mod. Physics 26 (1954) 4. 


Zinksulfidschirm fortbewegt. Solange die «-Teilchen auf den Zinksul- 
fidschirm auftreffen, bleibt die Zahl der Szintillationen konstant. 
Wenn der Abstand des Präparats vom Zinksulfidschirm der Reich- 
weite entspricht, fällt die Zahl der Szintillationen sehr rasch auf Null 
ab. Auf diese Weise kann eine Kurve nach Abb. (6-4) aufgenommen 
werden. 
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Die Reichweite von «-Strahlen in verschiedenen Stoffen ist aus Tab. 


6.2. ersichtlich. Multipliziert man die Reichweite (in 10”? cm) mit der 
Dichte der Stoffe, so erhält man die Reichweite in mg/cm? (Flächen- 


ZnS-Schirm 


Präparat 


Mikrometerschraube 


Abb. (6-5) Vorrichtung zur Bestimmung der Reichweite von «-Strahlen in Luft. 


gewicht). Man erkennt, daß die Reichweite in erster Linie vom Flä- 
chengewicht der als Absorber benutzten Stoffe abhängig ist. Mit zu- 
nehmender Ordnungszahl der Stoffe treten jedoch ziemlich starke 
Abweichungen auf. 

Zur Charakterisierung der Absorptionseigenschaften eines Stoffes 
für geladene Teilchen benutzt man häufig das sogenannte Bremsver- 


Tabelle 6.2. 
Reichweite von «-Strahlen (?!*Po, E = 7,69 MeV) in verschiedenen Stoffen 


Extrapolierte 
Reichweite 
incm 


Reichweite 


Sl in mg/cm? 


Luft 6,95 8,5 
Glimmer 0,0036 10,1 
Lithium 0,01291 6,9 
Aluminium 0,004.06 11,0 
Zink 0,002 28 16,3 
Eisen 0,001 87 14,7 
Kupfer 0,001 83 16,3 
Silber 0,001 92 20,2 
Gold 0,00140 27,0 
Blei 0,0024] 27,3 


Werte für die extrapolierte Reichweite aus: 


E. RUTHERFORD, J. CHADWICK, C. D. ELLis: Radiations from Radioactive 
Substances. Cambridge University Press, London 1951. 
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mögen B („stopping power“); dies wird definiert durch den Energie- 
verlust des Teilchens pro Einheit des Weges 


B(E) = - —. 

()=- (63 
Das Bremsvermögen ist abhängig von der Energie des Teilchens, ähn- 
lich wie die spezifische Ionisation. Die Reichweite R ıst gegeben durch 


Bo 
R= | —— (6.4) 
Ä 


wenn E, die Anfangsenergie des «-Teilchens ist. Das Bremsvermögen 
B(E) kann nach Gleichung (6.3) berechnet werden, wenn die Reich- 
weite als Funktion der Energie bekannt ist; es kann aber auch experi- 
mentell bestimmt werden aus dem Energıieverlust von «-Teilchen ver- 
schiedener Energie beim Durchtritt durch Stoffe bestimmter Dicke. 


6.2.2. Energiebestimmung 


Zwischen der Reichweite der «-Teilchen in Luft und ihrer Energie be- 
steht eine eindeutige Beziehung, so daß man auf Grund der experimen- 
tell bestimmten Reichweite eine Energiebestimmung durchführen 
kann. Die Abhängigkeit zwischen der mittleren Reichweite ın Luft 
(unter Normalbedingungen) und der Energie der «-Teilchen ist ın Abb. 
(6-6) aufgezeichnet. Für Reichweiten von etwa 3 bis 7 cm gilt ange- 
nähert die Beziehung R (cm) = 0,318 E°'? (E in MeV). 

Heute benutzt man zur Energiebestimmung oder zur Identifizie- 
rung von a-Strahlen häufig ein Alpha-Spektrometer, das mit einem 
Kristall als Detektor ausgerüstet ist; der Impuls ıst proportional der 
Energie der «-Teilchen (Abb. (6-7)). Die Eichung erfolgt mit «-Strah- 
len bekannter Energie. 

Die genauesten Energiebestimmungen von «-Teilchen (und ebenso 
von Protonen und Deuteronen) sind mit Hilfe eines magnetischen 
Spektrographen möglich. Geladene Teilchen beschreiben im magne- 
tischen Feld eine Kreisbahn. Zwischen der Induktionsflußdichte 2, 
der Geschwindigkeit vo der «-Teilchen und dem Bahnradius r besteht 
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die Beziehung 


Ze 
Zn, 
) Ze (6.5) 


Ze ıst die Ladung und m die Masse der Teilchen. Setzt man B und 
Ze in elektromagnetischen Einheiten ein (1 Gauß = 10”° Vscm? 


Reichweite n cm —— 


VE Sr Su Be a De: 
Energie in MeV ——» 


Abb. (6-6) Reichweite von «-Strahlen in Luft bei 15 °C und 760 mm als Funktion der 
Energie. Nach W. P. Jesse u. J. SADANSKIS: Physic. Rev. 78 (1950) 1. 


bzw. 1 elektromagnetische Ladungseinheit = 10 As) und r in cm, so 
erhält man die Geschwindigkeit in cm s"'. Für die Energie der «- 
Strahlen folgt daraus 


2 
=, Bere (6.6) 
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E, = &68(Th - 230) 


2000 


Impulsrate I in pm —— 


0 
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Energie in MeV ———— 


Abb. (6-7) Spektrum eines a-Strahlers (Th-230). 


Für genaue Bestimmungen oder bei hohen Energien ist eine relatiıvi- 
stische Korrektur erforderlich; dann tritt an Stelle von Gl. (6.5.) die 
Gleichung 


Ba 1-(2) (6.7) 


Mo c 


In entsprechender Weise ändert sich dann auch Gl. (6.6). Die Genau- 
igkeit der Energiebestimmung nach dieser Methode beträgt = 174. 


6.3. B-Strahlung 
6.3.1. Absorption 


ß-Strahlung wırd durch Luft kaum absorbiert; ihre Wechselwirkung 
mit Materie ist wesentlich geringer als die der «-Strahlung. Während 
ein a-Teilchen mit einer Energie von 3 MeV in Luft eine Reichweite 
von etwa 1,7 cm besitzt und einige Tausend Ionenpaare pro Millime- 
ter Weg erzeugt, legt ein P-Teilchen der gleichen Energie in Luft einen 
Weg von etwa 10 m zurück und erzeugt dabei nur etwa 4 Ionenpaare 
pro Millimeter Weg. Andererseits werden die Elektronen bei der 
Wechselwirkung mit anderen Elektronen sehr viel stärker abgelenkt 
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als die schwereren «-Teilchen ; sie bewegen sich deshalb auf einer Zick- 
zackbahn. Die geringe spezifische Ionisation und die Ablenkung bei 
Zusammenstößen kann man auch aus der Spur in einer Nebelkammer 
erkennen (Abb. (6-8)). 


Abb. (6-8) B-Strahlen in einer Nebelkammer. Aus D. S. BALEY u. H.R. Crane: Physic. 
Rev. 52 (1937) 604. 


Als Absorber für P-Strahlung benutzt man meist feste Stoffe, vor- 
zugsweise Aluminium. Die Schichtdicke der Aluminiumbleche gibt 
man durch das Flächengewicht an (mg/cm?). Die Absorptionskurve 
(Abb. (6-9)) zeigt annähernd einen exponentiellen Verlauf: 


Tele“. (6.8) 


] ist die Intensität der Strahlung bzw. die Impulsrate, u der Absorp- 
tionskoeffizient und d die Schichtdicke. Dieser exponentielle Verlauf 
ist zufälliger Natur; er ist bedingt durch die kontinuierliche Energie- 
verteilung und die Streuung der B-Strahlung im Absorber. Die Absorp- 
tionskurve geht über ın einen nahezu konstanten Endwert, der durch 
die Bremsstrahlung hervorgerufen wird. Durch Extrapolation der Ab- 
sorptionskurve (Abb. (6-9)) ermittelt man die maximale Reichweite 
Raa, in Aluminium. Diese Extrapolation wird meist so ausgeführt, daß 
man die Absorptionskurve nach Abzug des Anteils für die Bremsstrah- 
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Abb. (6-9) Absorptionskurve für ß-Strahlung (P-32; 1,71 MeV). 


lung bis zum Schnittpunkt mit der Geraden /=10"*: I, verlängert. 
Diese Methode führt im allgemeinen zu ebenso guten Ergebnissen wie 
rechnerische oder andere graphische Auswerteverfahren. ß"-und ß- 
Strahlung liefern ungefähr die gleichen Absorptionskurven. Mit Hilfe 
einer Eichkurve (Abb. (6-10)) kann man dann aus der Reichweite 
Raa, die Energie E „a, der P-Strahlung bestimmen. 

Die monoenergetischen Elektronen, die bei der inneren Konversion 
ausgesandt werden (Konversionselektronen), zeigen im Gegensatz 
zur ß-Strahlung einen annähernd linearen Verlauf der Absorptions- 
kurve, sofern ihre Energie größer ist als etwa 0,2 MeV (Abb. (6-11)); 
man beachte, daß ın dieser Abbildung die Impulsrate in einem linea- 
ren Maßstab aufgetragen ist. Um die ‚effektive‘ Reichweite dieser 
monoenergetischen Elektronen zu erhalten, extrapoliert man den line- 
aren Teil der Kurve auf /=0. Bei Energien < 0,2 MeV findet man zu- 
nehmend stärkere Abweichungen vom linearen Verlauf. 

Bei der Wechselwirkung der ß-Strahlung mit Materie unterscheidet 
‚man mehrere Vorgänge: 

a) Wechselwirkung mıt Elektronen: Dabei findet eine Ionisation statt. 
Für diese Art der Wechselwirkung ist nur die Elektronendichte des 
Absorbers wichtig; d. h. die Absorptionseigenschaften einer Sub- 
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Abb. (6-10) Reichweite von ß-Strahlen in Aluminium als Funktion der Energie. Nach 


b) 


L. KATZ u. A. S. PENFOLD: Rev. mod. Physics 24 (1952) 28. 


stanz sınd in erster Linie von dem Quotienten Z/A abhängig (Elek- 
tronenzahl pro Masseneinheit; Z=Ordnungszahl, A=Massen- 
zahl). Das wird durch den Vergleich der maximalen Reichweite von 
1 MeV ß-Strahlung in Aluminium und in Gold deutlich (Tab. 6.3.).. 
Wechselwirkung mit Atomkernen: Sie ıst vor allen Dingen bei 
energiereicher ß-Strahlung von Bedeutung. Im elektrischen Feld 
eines Atomkerns senden energiereiche Elektronen eine kontinuier- 
liche Röntgenstrahlung aus (Bremsstrahlung) und verlieren dabeı 
Energie. 
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c) 


Impulsrate I in pm —— 
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Abb. (6-11) Absorptionskurve für Konversionselektronen (Ba-137m). 


Der Energieverlust durch Bremsstrahlung ist proportional der Ord- 
nungszahl der Atomkerne und der Energie der ß-Strahlung. Für 
das Verhältnis Energieverlust durch Bremsstrahlung zu Energie- 
verlust durch Ionisation gilt näherungsweise folgende Beziehung: 


AB pr emsstr: > EZ (6.9) 
AE 800 


Ionis. 


(E= Energie in MeV ; Z= Ordnungszahl). 

Rückstreuung: Wählt man die ın Abb. (6-12) skizzierte Anord- 
nung, wobei die ß-Strahlung nicht direkt ins Zählrohr gelangen 
kann, so beobachtet man eine Impulsrate, die in erster Linie von 
der Ordnungszahl des Absorbers, außerdem von der Energie der 
ß-Strahlung abhängig ist. Diese Erscheinung bezeichnet man als 


‚Rückstreuung. Die Abhängigkeit der Rückstreuung von der Ord- 
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Tabelle 6.3. 
Maximale Reichweite von ß-Strahlen in verschiedenen Stoffen 


Energie der 
Strahlung 
in MeV 


Rınak 


Absorber Z/A } 
in mg/cm 


l Aluminium 13/27 = 0,48 400 
l Gold 79/197 = 0,40 500 
0,156 (1*C) Wasser 8/18 = 0,44 240 
Aluminium 0,48 200 
1,71. (°?P) Wasser 0,44 810 
Aluminium 0,48 800 


nungszahl und von der Energie der ß-Strahlung ist in Abb. (6-13) 
aufgezeichnet. Diese Abbildung läßt erkennen, daß die Rückstreu- 
ung bei hohen Ordnungszahlen des Absorbers beträchtliche Werte 
annehmen kann. 


G.M. Zählrohr 


oacakines 
Präparat 


rückstreuendes 
Material 


Abb. (6-12) Anordnung zur Messung der Rückstreuung. 


Bei der Wechselwirkung der ß* -Strahlung mit Materie ist zu beach- 
ten, daß die Positronen nach Verlust ihrer kinetischen Energie mit 
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Abb. (6-13) Rückstreuung von ß-Strahlung verschiedener Energie als Funktion der 
Ordnungszahl. 


Elektronen reagieren, wobei zwei y-Quanten mit einer Energie von je 
0,511 MeV entstehen, die sich in entgegengesetzter Richtung bewegen 
(Vernichtungsstrahlung, vgl. Abschn. 2.3.). Auf Grund dieser Ver- 
nichtungsstrahlung kann die ß*-Strahlung nachgewiesen werden. 


6.3.2. Energiebestimmung 


Fine einfache Methode zur Bestimmung der Maximalenergie E „ax Von 
ß-Strahlung ist die Aufnahme einer Absorptionskurve und die Ermitt- 
lung von Ema, aus der durch Extrapolation gefundenen maximalen 
Reichweite Rnax: Dabei wird meistens die in Abb. (6-10) wiederge- 
gebene Eichkurve benutzt; manchmal werden auch Näherungsfor- 
meln verwendet. Wegen der Fehler bei der Bestimmung von Ra, sind 
die Ergebnisse im.allgemeinen nicht allzu genau; sie sind mit einem 
Fehler von etwa 1 bis zu einigen Prozent behaftet. 

Genauere Werte liefert auch in diesem Fall ein magnetischer Spek- 
trograph. Dabei arbeitet man jedoch wegen der größeren e/m-Werte 
mit erheblich kleineren Feldstärken als bei «-Strahlen. Elektronen bzw. 
Positronen besitzen aber bei gleicher Energie sehr viel höhere Ge- 
schwindigkeit als a-Teilchen; deshalb ist bei den ß-Strahlen stets eine 
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relativistische Korrektur erforderlich. Die Geschwindigkeit der P- 
Teilchen ergibt sich aus der Beziehung 


FD 
: /1-(2) (6.10) 
Mm, C 
vgl. Gl. (6.7). Die kinetische Energie beträgt 


2 
E= — Hl __ = mc? - mc? = m,c? en ; (6.11) 


2 a 
2y1-(e) () 

C c 
m,ist die Ruhemasse des Elektrons, e die elektrische Elementarladung, 
B die Induktionsflußdichte und r der Bahnradius im magnetischen 
Spektrographen. Auf der photographischen Platte des Spektrogra- 
phen wird wegen der kontinuierlichen Energieverteilung eine konti- 
nuierliche Schwärzung erhalten, die im Bereich höherer Energie ver- 
hältnismäßig diffus ausläuft, so daß eine genaue Bestimmung der 


Maximalenergie schwierig ist. Deshalb benutzt man zweckmäßiger- 
weise ein magnetisches Spektrometer, ın dem die Zahl der Elektronen, 


Zahl der Elektronen N(E) —» 


0 500 1000 1500 2000 
magnetische Kraftflußdichte x Krümmungsradius [Gauß - cm] —» 


BT 
0,88 21,53 81,45 169,70 .276,80 
Energie in keV ——— 


Abb. (6-14) B-Spektrum des Pm-147. Nach L. LiDorsky, P. MAckmu. C.S. Wu: 
Physic. Rev. 76 (1949) 1888. 
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die eine bestimmte Energie besitzen, mit einem Zähler gemessen wird. 
Man erhält dann eine Kurve, wıe sıe ın Abb. (6-14) wiedergegeben 
ist. Aus dieser Kurve wird die Maximalenergie E „a, direkt abgelesen. 

Wenn ß-Strahlung sıch in einer durchsichtigen Substanz (z. B. Was- 
ser oder Plexiglas) ausbreitet, beobachtet man Cerenkov-Strahlung. 
Diese trıtt immer dann auf, wenn sich geladene Teilchen mit einer hö- 
heren Geschwindigkeit v bewegen, als der Lichtgeschwindigkeit in der 
betreffenden Substanz entspricht: | 


(6.12) 


c ıst die Lichtgeschwindigkeit im Vakuum und n der Brechungsindex 
der Substanz. Für ß-Teilchen ist die Beziehung (6.12) bereits bei ver- 
hältnısmäßig niedriger Energie erfüllt, im Gegensatz zu Protonen und 
a-Teilchen. Die Cerenkov-Strahlung ist intensiv blau und wird auf 
einem Kegel ausgesandt. Das geladene Teilchen ist vergleichbar mit 
einer Schallquelle, dıe sich schneller als mit Schallgeschwindigkeit be- 
wegt und einen „Machschen Kegel“ hinter sich herzieht. Für den Öff- 
nungswinkel «& des Kegels gilt 


sina=-—. (6.13) 
nV 


Die Messung des Winkels « mit Hilfe eines Cerenkov-Zählers erlaubt 
somit eine Bestimmung der Geschwindigkeit und damit auch der Ener- 
gie von Elektronen und anderen geladenen Teilchen. 


6.4. y-Strahlung 
6.4.1. Absorption 


Zwischen y-Strahlung und Röntgenstrahlung besteht kein Unter- 
schied prinzipieller Natur. Man unterscheidet diese beiden Strahlungs- 
arten nur nach ihrer Herkunft. Die Röntgenstrahlung kommt aus der 
Elektronenhülle. Sie wird ausgesandt, wenn bei Elementen mittlerer 
bzw. höherer Ordnungszahl in den inneren Elektronenschalen Elek- 
tronen von Zuständen höherer Energie ın Zustände niedrigerer Ener- 
gie übergehen (charakteristische Röntgenstrahlung) oder wenn ener- 
giereiche Elektronen im Kraftfeld der Atomkerne abgebremst wer- 
den (Bremsstrahlung). Die y-Strahlung kommt aus dem Atomkern. 
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Sie wird ausgesandt, wenn der Atomkern von einem angeregten Zu- 
stand in einen Zustand niedrigerer Energie übergeht. Der Energiebe- 
reich der Röntgenstrahlung ist etwa 100 eV bis 0,1 MeV, der Wellen- 
längenbereich etwa 100 Ä bis 0,1Ä. Der Energiebereich der y-Strah- 
lung ist etwa 10 keV bis 10* MeV, der Wellenlängenbereich etwa 1 Ä 
bis 10°° Ä. Wenn sehr energiereiche Elektronen (E > 10 MeV) auf 
Stoffe mıt höherer Ordnungszahl auftreffen, so entsteht eine sehr ener- 
giereiche (,„harte‘‘) Bremsstrahlung, die wegen ihrer hohen Energie 
ebenfalls als y-Strahlung bezeichnet wird. Diese harte Bremsstrah- 
lung wird häufig in Beschleunigern erzeugt und für Kernreaktionen 
oder für andere kernchemische bzw. kernphysikalische Untersuchun- 
gen verwendet. Sie hat jedoch im Gegensatz zu der monoenergetischen 
y-Strahlung aus den Atomkernen eine kontinuierliche Energievertei- 
lung. 

Die Absorption von y-Strahlung und Röntgenstrahlung verläuft 
grundsätzlich anders als die Absorption von Partikeln. Letztere ver- 
lieren ihre Energie in einer Vielzahl von aufeinanderfolgenden Zusam- 
menstößen. Die y-Quanten besitzen keine Ladung. Ihre Wechselwir- 
kung mit Materie ıst deshalb sehr gering. In den meisten Fällen ver- 
schwinden sie bei einem einzigen Absorptionsprozeß. Deshalb kann 
man für y-Strahlung keine maximale Reichweite angeben. Ihre Ab- 
sorption erfolgt nach einem echten exponentiellen Gesetz: 


I=I,e-r (6.14) 


(u=Absorptionskoeffizient, d=Schichtdicke). Dieses Gesetz gilt 
streng nur für eine monoenergetische y-Strahlung, ein schmales Strah- 
lenbündel und dünne Absorber. Für Absorptionsmessungen mit y- 
Strahlen verwendet man meistens Blei als Absorber. Die Absorptions- 
kurve für Cs-137 ist in Abb. (6-15) aufgezeichnet. 

Der Zusammenhang zwischen der Energie der y-Strahlung und 
ihrer Absorption wird meist durch die Halbwertsdicke d; „ charak- 
terısiert. Dies ist die Schicht eines Absorbers, welche die Intensität der 
y-Strahlung auf die Hälfte herabsetzt. Aus Gl. (6.14) folgt 


u 


Die Halbwertsdicke ist in Abb. (6-15) eingezeichnet. 7 Halbwerts- 
dicken vermindern die Anfangsintensität der y-Strahlung etwa auf 
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1%, 10 Halbwertdicken auf etwa 1°90. Für den praktischen Strahlen- 
schutz ist es zweckmäßig sich zu merken, daß die Intensität einer y- 
Strahlung von 1 MeV Energie durch 5 cm Blei oder durch 25 cm Beton 
auf etwa 1% herabgesetzt wird. | 
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Abb. (6-15) Absorptionskurve für y-Strahlung (Cs-137). 


Interessant ist eine Gegenüberstellung der Absorption der verschie- 
denen Strahlungsarten: «-Strahlung von 1 MeV wird durch einen Ab- 
sorber mit einer Schichtdicke von 0,8 mg/cm? quantitativ absorbiert 
(das entspricht etwa einem Blatt Papier). $-Strahlung von 1 MeV 
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wird durch einen Absorber mit einer Schichtdicke von 450 mg/cm? 


ebenfalls quantitativ absorbiert (das entspricht einem 


dünnen Buch); 


dıe Bremsstrahlung wird durch diesen Absorber allerdings nicht voll- 
ständig zurückgehalten. y-Srahlung von 1 MeV wird durch einen Ab- 
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Abb. (6-16) Halbwertsdicke der y-Strahlung als Maß für die Energie. Nach C. M. 
Davisson u. R. D. Evans: Rev. mod. Physics 24 (1952) 79. 


sorber mit einer Schichtdicke von 220 g/cm? auf den 10° 


-ten Teil der 


Anfangsintensität abgeschwächt, aber nicht vollständig absorbiert. 
(Somit ıst auch die „Schichtdicke“ eines 24-bändigen Lexikons zur 
vollständigen Absorption der y-Strahlung unzureichend.) 
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Die Halbwertsdicke dient als Maß für die Energie der y-Strahlung. 
Aus einer Eichkurve (Abb. (6-16)) kann die Energie abgelesen wer- 
den. Für größere Halbwertsdicken ist diese Eichkurve zweideutig. 
Diese Besonderheit beruht auf der Überlagerung verschiedener Ab- 
sorptionsmechanismen. 


6.4.2. Absorptionsmechanismen 


Die Absorption der y-Strahlung ist — ähnlich wie die Absorption der 
a-Strahlung und der ß-Strahlung — in erster Linie abhängig von der 
Dichte des Absorbers. Dies geht aus Tab. 6.4. hervor, in welcher der 
Massenabsorptionskoeffizient u/p für verschiedene Absorber und ver- 
schiedene y-Energien angegeben ist. Der Massenabsorptionskoeffi- 
zıent ist umgekehrt proportional dem Produkt aus der Dichte und 
der Halbwertsdicke; dies folgt aus Gl. (6.15): 


, (6.16) 
p  pdın 


Für die Absorption der y-Strahlung sind in erster Linie drei Vor- 
gänge verantwortlich. 

a) Der photoelektrische Effekt: Dabei gibt das y-Quant seine Energie 

an ein Elektron ab, das als Photoelektron bezeichnet wird (Abb. 


yahv e- ‚Photoelektron 


y Es =.Ey” Ep 


Abb. (6-17) Photoeffekt. 


(6-17)). Die Energie E, des Photoelektrons ist gleich der Energie 
des y-Quants, abzüglich der Bindungsenergie Z, des Elektrons 


0 2 3 (6.17) 


Letztere ist ım allgemeinen klein gegenüber der Energie eines y- 
Quants. 

b) Der Compton-Effekt: Dabei gibt das y-Quant nur einen Teil seiner 
Energie an ein Elektron ab (Abb. (6-18)); d. h. das y-Quant er- 
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fährt eine Streuung. Der Stoß zwischen dem y-Quant und dem Elek- 
tron kann nach dem Impulssatz behandelt werden. Daraus folgt 


DU MI (6.18) 


Abb. (6-18) Compton-Effekt. 


m, dv 


7) 
C 
trons (die relativistische Massenzunahme des Elektrons beı hoher 
Geschwindigkeit ist in diesem Ausdruck enthalten). Berücksich- 


tigt man die Winkelabhängigkeit der Streuung, so erhält man für 
die Energie E des gestreuten Photons 


gestreuten y-Quants und mv = der Impuls des Elek- 


| 


= EE— —,, 6.19 
2 "I+gE, Z—o 
woring = —. ist; die kinetische Energie E, des Elektrons 
: Mm, 
beträgt 
gEo 
E. = Es ——: 6.20 
ren (6.20) 
c) Die Paarbildung: Im elektrischen Feld eines Atomkerns kann aus 


eınem y-Quant ein Elektron und ein Positron entstehen, sofern die 
Energie des y-Quants gleich oder größer ist, als der Ruhemasse der 
beiden Teilchen (Elektron und Positron) entspricht: E> 2m,c? = 
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— 1,02 MeV. Die Paarbildung ist somit die Umkehrung der Ver- 
nichtungsstrahlung (vgl. Abschn. 6.3.1.). Die Wahrscheinlichkeit 
der Paarbildung steigt oberhalb 1,02 MeV sehr stark mit der Ener- 
gie der y-Strahlung an und macht bei höherer Energie (oberhalb 
von etwa 10 MeV) den Hauptteil der Absorptionsvorgänge aus. 
Die Paarbildung ist außerdem dem Quadrat der Ordnungszahl des 
Absorbers proportional. 


Der Gesamtabsorptionskoeffizient u läßt sich darstellen als Summe 
der partiellen Absorptionskoeffizienten infolge des Photoeffekts upn, 
des Compton-Effekts u. und der Paarbildung up: 


H= Upn TUc T Ur. (6.21) 


Die Beiträge dieser einzelnen Effekte zum Absorptionskoeffizienten 
u der y-Strahlung in Blei sind aus Abb. (6-19) ersichtlich. Der starke 
Anstieg des Absorptionskoeffizienten bei höheren y-Energien auf 
Grund der Paarbildung bewirkt das Umbiegen der Kurve ın Abb. 
(6-16). In Abb. (6-20) ist der Gesamtabsorptionskoeffizient der y- 
Strahlung in verschiedenen Stoffen als Funktion der Energie aufge- 
zeichnet. Der starke Einfluß der Ordnungszahl tritt ın dieser Abbil- 
dung deutlich hervor, insbesondere der Rückgang des Anteils der 
Paarbildung in Absorbern mit kleinerer Ordnungszahl. 
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Energie der Y-Strahlung in MeV — 


Abb. (6-19) Absorptionskoeffizienten für y-Strahlung in Blei. Nach C. M. Davısson 
u. R. D. Evans: Rev. mod. Physics 24 (1952) 79. 
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Energie der y-Strahlung in MeV ——> 


Abb. (6-20) Gesamtabsorptionskoeffizient für y-Strahlung in verschiedenen Stoffen als 
Funktion der Energie. Nach C. M. Daviısson u. R. D. Evans: Rev. mod. Physics 24 
(1952) 79. 


Außer den unter a), b) und c) besprochenen Vorgängen spielen die 
folgenden Wechselwirkungen der y-Strahlung mit dem Absorber nur 
eine untergeordnete Rolle: 

d) Bei niedriger Energie der y-Strahlung findet eine kohärente Streu- 
ung durch die Atome oder Moleküle des Absorbers statt — ähnlich 
wie bei der Röntgenstrahlung. 

e) Bei hoher Energie der y-Strahlung werden in steigendem Maße 
Kernreaktionen ausgelöst (nuklearer photoelektrischer Effekt, 
Kernphotoreaktionen wie (y, n)-Reaktionen, vgl. Kap. 8). 

f) Außerdem trıtt an den Atomkernen in geringem Umfang Thom- 
son- und Compton-Streuung ein. 

Diese Wechselwirkungen werden nicht näher diskutiert, weil sie in 

diesem Zusammenhang nur geringe Bedeutung besitzen. 


6.4.3. Energiebestimmung 


Die Energiebestimmung von y-Strahlen aus der Halbwertsdicke (Abb. 
(6-16)) durch Aufnahme einer Absorptionskurve (vgl. Abb. (6-15)) 
liefert nur verhältnismäßig ungenaue Werte, die mit einem Fehler von 
etwa 10% behaftet sein können. Außerdem findet man in bestimmten 
Energiebereichen zwei verschiedene Werte (Abb. (6-16)). 
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Fine sehr viel benutzte Methode zur Messung und Identifizierung 
von Radionukliden ist die y„-Spektrometrie mit Hilfe von Szintillations- 
zählern. Dabei werden meist Mehrkanalspektrometer benutzt, die im 
Gegensatz zu den Eınkanalspektrometern sofort das gesamte Spek- 
trum, verteilt auf eine bestimmte Zahl von Kanälen, liefern. Bei einer 
Eichung mit y-Strahlen bekannter Energie können die Energiewerte 
verhältnismäßig genau abgelesen werden (mit einem Fehler von etwa 
1%). Beispiele solcher y-Spektren sind in den Abbn. (6-21) und (6-22) 
wiedergegeben. Charakteristisch für die y-Spektren sind die ‚‚Photo- 
peaks‘; denn nur beim Photoeffekt wird die gesamte Energie der y- 
Quanten ın einem Schritt abgegeben. Das ‚Compton-Kontinuum‘“, 
das bei niedrigerer Energie beobachtet wird, beruht auf dem Compton- 
Effekt. Bei Cs-137 trıtt nur ein Photopeak auf (Abb. (6-21)), bei 
Co-60 zwei (Abb. (6-22));d.h. die y-Strahlung ist im ersten Fallmono- 
energetisch (E = 0,66 MeV), während Co-60 y-Quanten verschiedener 
Energie aussendet (1,17 und 1,33.MeV). Verwendet man an Stelle der 
Szintillationszähler als Detektoren Kristallzähler (z. B. einen Ger- 
maniumkristall, der mit Lithium dotiert ist), so kann man sehr viel 
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Abb. (6-21) y-Spektrum des Cs-137 (aufgenommen mit einem NaJ-Kristall); die y- 
Quanten stammen aus der isomeren Umwandlung des kurzlebigen Ba-137 m 
(1/2 — 2,55 min), das aus Cs-137 entsteht. 


174 6. Radioaktive Strahlung 


Compton - Kontinuum 


Impulsrate I in pm —= 


05 07 09 ze; 13 15 
Energie in MeV — > 


Abb. (6-22) y-Spektrum des Co-60 (aufgenommen mit einem NaJ-Kristall). 


schärfere y-Spektren — d. h. Spektren mit geringerer Linienbreite — 
erhalten. Die bessere Auflösung ist wichtig, wenn die Energien der 
y-Quanten nahe beieinander liegen. 

Sehr genaue Energiemessungen sind mit einem Kristall- oder einem 
Gitterspektrometer möglich, wobei die y-Strahlen in dem Kristall bzw. 
Gitter gebeugt werden. Ebenso wie bei Röntgenstrahlung wird aus 
dem Beugungswinkel @ die Wellenlänge A der y-Strahlung nach der 
Braggschen Gleichung 


A=2dsin o (6.22) 


berechnet (d ist der Abstand der Netzebenen im Kristall bzw. im Git- 
ter). Diese Methode liefert allerdings oberhalb von etwa 1 MeV nur 
noch verhältnismäßig ungenaue Werte. Außerdem sind sehr hohe 
Aktivitäten erforderlich. 

Bei hohen y-Energien kann man mit einem Paarspektrometer ge- 
naue Energiebestimmungen ausführen. Dabei werden die in einer 
dünnen Absorberfolie gebildeten Elektronen und Positronen im mag- 
netischen Feld abgelenkt, und ihre Energie wird bestimmt. Durch eine 
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Koinzidenzschaltung werden nur die Positronen und Elektronen ge- 
messen, die gleichzeitig entstehen. Die Energie der y-Quanten ergibt 
sich aus der Summe der Energien des Elektrons und des Positrons — 
die aus dem Bahnradius im Magnetfeld bestimmt werden — und der 
Ruhemasse m, der beiden Teilchen: 


a u (6.23) 


6.5. Messung radioaktiver Strahlung 
6.5.1. Ionisationsdetektoren 


In den vorausgehenden Abschnitten wurden im Zusammenhang mit 
der Frage der Energiebestimmung bereits einige Detektoren für radio- 
aktıve Strahlung erwähnt. Der Nachweis der radioaktiven Strahlung 
beruht entweder auf den Ionisations- oder auf den Anregungsprozes- 
sen, die in Gasen bzw. in festen Stoffen durch die Strahlung ausgelöst 
werden. Bei folgenden Strahlungsdetektoren wird die Ionisation in 
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Abb. (6-23) Meßanordnung für Ionisationsdetektoren. 


Gasen ausgenutzt: Geiger-Müller-Zähler, Proportionalzähler und 
Ionisationskammer. In diesen Detektoren werden durch die radio- 
aktive Strahlung im Gasraum Ionen und Elektronen erzeugt und an 
den Elektroden gesammelt. Die Anordnung ist schematisch ın Abb. 
(6-23) wiedergegeben. Legt man an die Elektroden eine langsam an- 
steigende Spannung, so gelangen die unter dem Einfluß der radio- 
aktiven Strahlung gebildeten Ionen in wachsendem Umfang an die 
Elektroden. Schließlich wird ein Sättigungsstrom erreicht, wenn alle 
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Abb. (6-24) Impulshöhe als Funktion der Feldstärke. 

Ionen an den Elektroden gesammelt werden. Dies ıst in Abb. (6-24) 
aufgezeichnet; in dieser Abbildung ist die Größe des von der Anord- 
nung registrierten Impulses, der von einem «-Teilchen, f-Teilchen 
oder einem y-Quant erzeugt wird, als Funktion der Feldstärke ange- 
geben. Im Bereich des Sättigungsstromes arbeitet die Ionisationskam- 
mer. Da die spezifische Ionisation im Falle der «-Teilchen erheblich 
höher ist als im Falle der B-Teilchen, erzeugt ein «-Teilchen im Gas- 
raum der Ionisationskammer einen erheblich höheren Impuls als ein 
ß-Teilchen. 

Geht man davon aus, daß das «-Teilchen seine Energie E in derloni- 
sationskammer vollständig abgibt, so erzeugt es dabei insgesamt 
N = E,[Eı lonen. E, ist die Energie, die für einen Ionisationsvorgang 
— d.h. für die Bildung eines Ionenpaares — verbraucht wird (E, & 
oa 35 eV). Ein «-Teilchen mit einer Energie von E, = 3,5 MeV erzeugt 
somit etwa 10° Ionenpaare. Dies entspricht einem Stromstoß von der 
Stärke 


— Ne = 10° - 1,602 : 10° a 10""*A s. (6.24) 


Solche kleinen Stromstöße können nur mit Hilfe eines leistungs- 
fähigen Verstärkers gemessen werden. Wichtig ist dabei, daß die Elek- 


6.5. Messung radioaktiver Strahlung 177 


troden der Ionisationskammer sehr gut gegeneinander isoliert sınd 
(z. B. durch eine Teflon-Isolierung und einen geerdeten Schutzring). 
Die Verstärkung kann mit Hilfe einer Elektrometerröhre oder eines 
Gleichstromverstärkers erfolgen; vorzugsweise verwendet man aber 
einen Schwingkondensatormeßverstärker, der dıe Vorteile der Wech- 
selstromverstärkung aufweist. B-Strahlen liefern in einer Ionısations- 
kammer so geringe Stromstärken, daß sie kaum nachweisbar sınd. 
Man benutzt deshalb Ionısationskammern ausschließlich für die Mes- 
sung von «-Strahlen, und zwar vor allen Dingen für gasförmige Sub- 
stanzen (z. B. Radon), wobei man auch im strömenden System (Durch- 
fluß-Ionisationskammer) arbeiten kann. 

Erhöht man die Feldstärke bei der in Abb. (6-23) skizzierten An- 
ordnung, so tritt ein neuer Effekt auf: Elektronen werden auf ihrem 
Weg zur Anode so stark beschleunigt, daß sie durch ‚‚Stoßionisation“ 
sekundär weitere Ionenpaare erzeugen. Auf diese Weise entsteht aus 
einem primär durch die radioaktive Strahlung erzeugten Ionenpaar 
eine Vielzahl von Ionenpaaren. Dies ist der Arbeitsbereich des Pro- 
portionalzählers. Um hohe Feldstärken zu erreichen, verwendet man 
als Anode einen möglichst dünnen Zähldraht (z. B. Molybändraht 
oder Wolframdraht mit einem Durchmesser von 20 bis 50 um). Der 
durch die Stoßionisation bedingte Multiplikationsfaktor ist von der 
Spannung bzw. Feldstärke abhängig und bewegt sich zwischen 10° und 
10°. Dadurch werden durch die von den «- oder ß-Teilchen ausgelösten 
Ionisationsprozesse jeweils kleine Impulse von einigen mV erzeugt. Da 
die spezifische Ionisation der «-Teilchen erheblich größer ist, liefern 
«-Teilchen bei gleicher äußerer Spannung (d. h. bei gleichem Multi- 
plikationsfaktor) erheblich größere Impulse als $-Teilchen. Man kann 
also ım Proportionalzähler ebenfalls «- und ß-Strahlen unterscheiden 
(Messung im a-Plateau — d. h. bei niedriger Spannung — bzw. Mes- 
sung ım ß-Plateau — d. h. bei höherer Spannung). Die Impulse sind 
(bei gegebener Spannung) der Energie der «- bzw. ß-Teilchen propor- 
tional. Energiebestimmungen sind somit möglich. 

Proportionalzähler werden meist als „‚Durchflußzähler‘‘ gebaut 
(Abb. (6-25)); d.h. während des Betriebes strömt ein „Zählgas‘“ durch 
den Zähler. Als Zählgas wird im allgemeinen Methan oder ein Ge- 
misch aus Argon und Methan verwendet. Die Probe wird in den Zäh- 
ler eingeschleust. Von der Art und dem Druck des Zählgases hängt die 
Betriebsspannung des Proportionalzählers ab. Sie bewegt sich zwi- 
schen etwa 2000 und 4000 V. Proportionalzähler eignen sich beson- 
ders zur Messung von «a-Strahlen oder ß-Strahlen. Sehr vorteilhaft ist 
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CH, oder Ar 


Anodenschleife 


Abb. (6-25) Durchflußzähler. 


die hohe geometrische Ausbeute, die in Durchflußzählern erreicht wer- 
den kann; Abb. (6-26) zeigt einen 2r-Zähler und einen Ar-Zähler im 
Schnitt. Der 4rn-Zähler besitzt zwei Zähldrähte, so daß dıe gesamte 
vom Präparat ausgehende Strahlung gemessen werden kann; im 2r- 
Zähler wird nur die nach oben austretende Strahlung registriert. Wenn 
man extrem dünne Präparate verwendet, in denen keine Selbstabsorp- 
tion stattfindet, kann man in Ar-Zählern eine Zählausbeute von 100% 
erreichen (Zählausbeute n = 1) und somit Absolutbestimmungen von 
Aktivitäten durchführen. 


Zähldraht Zähldrähte radioaktives Präparat 
auf dünner 


radioaktives Präparat 


2r. - Zähler 4 - Zähler 
Abb. (6-26) „2 n-Zähler‘ und „4 n-Zähler‘ im Schnitt. 


In Abb. (6-27) ist ein Blockschaltbild für einen Meßplatz mit einem 
Proportionalzähler als Detektor aufgezeichnet. Der Breitbandver- 
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stärker dient zur Verstärkung der verhältnismäßig schwachen Impul- 
se, der Diskriminator zur Unterdrückung unerwünschter kleiner Im- 
pulse (Störimpulse), zur Unterscheidung der von «- und ß-Teilchen 
ausgelösten Impulse oder zur Sortierung der Impulse nach der Ener- 


gıe der Strahlen. 
Hochspannung Vorverstärker see Nr Diskriminator 
Verstärker 
Zählwerk 
Proportional - 
zahler 


Abb. (6-27) Blockschaltbild für einen Meßplatz mit einem Proportionalzähler als 
Detektor. 


Erhöhen wir die Spannung in der Anordnung nach Abb. (6-23) 
noch weiter, so erreichen wir zunächst den „Bereich beschränkter 
Proportionalität‘ und schließlich den ‚Auslösebereich‘“. In diesem 
Bereich breitet sich eine lawinenartige Entladung über das Zählrohr 
aus, gleichgültig ob durch die radioaktive Strahlung primär nur ein 
oder viele Ionisationsprozesse ausgelöst werden. Dies ist der Arbeits- 
bereich des Geiger-Müller-Zählrohrs. 

Die lawınenartige Entladung im Geiger-Müller-Zählrohr kann fol- 
gendermaßen beschrieben werden: Die Elektronen werden infolge der 
hohen Feldstärke in der Nähe des Zähldrahtes (Anode, positive Hoch- 
spannung) so stark beschleunigt, daß sie durch Stoßionisation eine 
Vielzahl von Ionisationsvorgängen im Gasraum auslösen. Sie treffen 
dann mit so hoher Energie auf den Zähldraht, daß sie dort Photonen 
freimachen: 


e” (Anode) — Av. (6.25) 
Die Photonen erzeugen an der Kathode Photoelektronen: 


hv (Kathode) — e”. (6.26) 


Diese werden wiederum in Richtung auf die Anode beschleunigt, set- 
zen dort wieder Photonen frei usw. Außerdem bildet sich schlauchar- 
tig um die Anode eine Ionenwolke, weil die Ionen sich sehr viel lang- 
samer bewegen als die Elektronen. 
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Diese Entladungserscheinungen müssen beseitigt (‚„‚gelöscht‘“) wer- 
den, bevor ein neues Teilchen gezählt werden kann. Bei den nicht 
selbstlöschenden Zählrohren wird deshalb die Spannung am Zählrohr 
für eine kurze Zeit (z. B. 500 us) durch eine elektronische Einheit 
(„Totzeiteinheit‘) abgeschaltet, damit sich das Zählrohr „erholen“ 
kann. Bei den selbstlöschenden Zählrohren setzt man dem „Zählgas“ 
(z. B.100 Torr Argon) eine kleine Menge eines „Löschgases“ zu (z.B. 
10 Torr Methanoldampf oder 0,1 Torr Brom); dieses beseitigt 
(„‚löscht‘‘) die kontinuierliche Entladung und die Ionenwolke, indem 
es die Photonen einfängt und durch Ladungsübertragung zur Neu- 
tralisierung der Ionenwolke beiträgt. Als Löschgase sind solche Gase 
geeignet, die durch Photonen leicht angeregt werden können. Das 
Geiger-Müller-Zählrohr ist somit nach einem Entladungsvorgang für 
eine gewisse Zeit unwirksam, es besitzt eine ‚‚Totzeit“. Nach Ablauf 
der Totzeit kann das nächste Teilchen gezählt werden, aber erst nach 
Ablauf der ‚„Erholungszeit“ ist das ursprüngliche Potential am Zähl- 
draht wieder erreicht. 
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Abb. (6-28) Zahl der nicht gezählten Impulse pro Minute für verschiedene Impulsraten 
und Totzeiten. 
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Die Totzeit beträgt bei Alkohol-gelöschten Zählrohren etwa 200 
bis 400 us, bei Halogen-gelöschten Zählrohren etwa 100 us; sie hängt 
auch von den äußeren Bedingungen ab. Bei höheren Impulsraten 
bedingt die Totzeit t merkliche Korrekturen für nicht gezählte 
Impulse. Bezeichnet man die wahre Impulsrate mit / und die ge- 
messene mit /’, so beträgt die Zahl der nicht gezählten Impulse 
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Abb. (6-29) Bestimmung der Totzeit aus der Zerfallskurve eines kurzlebigen Radio- 
nuklids. 
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In Abb. (6-28) ist die Zahl der nicht gezählten Impulse als Funktion 
der Impulsrate für verschiedene Totzeiten aufgetragen. Man erkennt 
daraus, daß die Korrekturen bei Impulsraten / > 10* ipm recht hoch 
werden, was zu erheblichen Fehlern führen kann, wenn die Totzeit 
nicht genau bekannt ist. 

Die Totzeit von Geiger-Müller-Zählrohren kann auf verschiedene 
Weise bestimmt werden, z. B. aus dem Aktivitätsabfall eines kurzle- 
bigen Radionuklids (Abb. (6-29)). Die Differenz zwischen dem gerad- 
linıgen Verlauf der Zerfallskurve und den gemessenen Werten ist 
gleich der Zahl der nicht gezählten Impulse. Daraus ergibt sich nach 
Gl. (6.27) die Totzeit. Eine andere Methode zur Totzeitbestimmung 
ist die Zweiquellenmethode. Man mißt unter den gleichen Bedingun- 
gen zunächst dıe Impulsrate /, eines Präparates 1, dann die Impuls- 
rate /, des Präparates 2 und schließlich gleichzeitig die Impulsrate der 
beiden Präparate /, ,. Aus.diesen Messungen läßt sich die Totzeit : 
mit Hilfe der Gleichung 


I; IB: 413 


ei; 2 (6.28) 
je en Jebı 


berechnen. 

Proportionalzähler und Szintillationszähler besitzen im Gegensatz 
zu Geiger-Müller-Zählrohren nur sehr kleine Totzeiten (etwa 10us 
bzw. 0,01 bis 1 us); man kann deshalb mit diesen Detektoren viel 
höhere Impulsraten zählen. 

Wie bereits erwähnt, ist die Entladung im Geiger-Müller-Zählrohr 
unabhängig von der Zahl der primär durch die Strahlung hervorge- 
rufenen Ionisationsvorgänge. Man kann deshalb «-, B- und y-Strahlen 
nicht voneinander unterscheiden und auch keine Energiebestimmun- 
gen durchführen. Dafür liefern Geiger-Müller-Zählrohre verhältnis- 
mäßig starke Impulse (einige Volt), die ohne Verstärkung einem Re- 
gistriergerät (z. B. einer Zähleinheit) zugeleitet werden können. 

Geiger-Müller-Zählrohre gibt es in verschiedenen Ausführungs- 
formen: als Endfensterzählrohr zur Messung von festen Präparaten, 
als Tauchzählrohr, Flüssigkeitszählrohr oder Gaszählrohr (Abb. 
(6-30)). Die Endfensterzählrohre sind mit einem dünnen Fenster ver- 
sehen (im allgemeinen Glimmer, etwa 1,5 bis 3 mg/cm?). Bei hinrei- 
chend dünnem Fenster können «a-Strahlen noch gemessen werden, 
aber mit kleiner und schlecht reproduzierbarer Zählausbeute. Das 
Gleiche gilt für schwache ß-Strahler (z. B. C-14). Am besten eignen 
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sıch Geiger-Müller-Zählrohre für die Messung energiereicher B-Strah- 
lung (Eunax 2 1 MeV). y-Strahlen werden nur mit kleiner innerer Zähl- 
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Abb. (6-30) Ausführungsformen von Geiger-Müller-Zählrohren. 


ausbeute registriert, weil nur etwa 1% der y-Quanten, die das Zähl- 
rohr passieren, einen Ionisationsvorgang auslösen. 


6.5.2. Szintillationszähler und Kristallzähler 


Die wesentlichen Bestandteile eines Szintillationszählers sind (Abb. 
(6-31)): der Kristall, die Photokathode und der Sekundärelektronen- 
vervielfacher (SEV, angelsächsisch ‚„‚multiplier‘). Im Kristall wırd die 
Strahlung absorbiert und löst durch Anregungsprozesse Lichtquanten 
aus. Diese treffen auf die Photokathode und erzeugen dort Elektronen, 
die ım SEV zu Impulsen von einigen mV verstärkt werden. Szintilla- 
tionszähler sind besonders vorteilhaft zur Messung von y-Strahlen; 
um einen möglichst großen Anteil der y-Strahlung zu absorbieren, ver- 
wendet man dickere Kristalle höherer Dichte, vorzugsweise Natrium- 
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jodid-Kristalle, die durch Zusatz kleiner Mengen Thallıum aktiviert 
sind. Man erzielt dabei (je nach der Dicke der Kristalle) eine innere 
Zählausbeute von 15 bis 30% für y-Strahlen; d.h. die innere Zählaus- 
beute eines Szintillationszählers für y-Strahlung ist sehr viel höher als 
die eines Geiger-Müller-Zählrohres. Besondere Vorteile für die Mes- 
sung der y-Strahlung in flüssigen Proben bieten Bohrlochkristalle, bei 
denen man die Probe in den Kristall einführen kann. 

Die Szintillationstechnik eignet sich sehr gut für die Messung ener- 
giearmer ß-Strahlung (z. B. des T oder C-14). Man löst die Probe in 
einem geeigneten Lösungsmittel, das einen Szintillator enthält, und 
setzt diese Mischung an Stelle eines festen Kristalls in einen Szintilla- 
tionszähler ein (Messung mit flüssigen Szintillatoren). Der Szintillator 
wird durch die Strahlung angeregt und liefert Lichtquanten, die wie- 
derum auf eine Photokathode treffen. 


Kristall Photokathode 


Sekundäarelektronenvervielfacher 


Schutzkappe 
Abb. (6-31) Szintillationszähler (schematisch). 


In Tab. 6.5. sind einige Eigenschaften von festen Kristallen una 
flüssigen Szintillatoren aufgeführt. 

Die Photokathode befindet sich am oberen Ende des Sekundärelek- 
tronenvervielfachers. Sie muß einen guten Lichtkontakt zum Kristall 
bzw. zur Szintillatorlösung haben, den man z. B. durch Siliconöl er- 
reichen kann. Die Empfindlichkeit der Photokathode muß auf die 
Wellenlänge des Szintillators abgestimmt sein. Bei flüssigen Szintilla- 
toren kann man gegebenenfalls durch Zusätze die Wellenlänge der 
ausgesandten Lichtquanten zu höheren Werten verschieben. Die in 
der Photokathode durch die auftreffenden Lichtquanten erzeugten 
Elektronen werden im SEV in mehreren Stufen verstärkt (Verstär- 
kungsfaktor 10° bis 10°), so daß ein meßbarer Impuls entsteht. Dieser 
ist der Zahl der primär erzeugten Lichtquanten und damit der Energie 
der Strahlung proportional. Mit einem Szintillationszähler können so- 
mit Energiebestimmungen durchgeführt werden, z. B. in einem y-Spek- 
trometer (vgl. Abschn. 6.4.3.). Das Blockschaltbild eines einfachen 
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Meßplatzes mit einem Szintillationszähler als Detektor ist ähnlich 
wie bei Verwendung eines Proportionalzählers. Bei einem Einkanal- 
oder Mehrkanal-Spektrometer sind zusätzlich Antikoinzidenzschal- 
tungen erforderlich, um die Impulse nach der Energie sortieren zu 
können. Diese Schaltungen werden hier nicht näher besprochen. 

In einem Kristallzähler ist der Halbleiter-Einkristall der wesent- 
liche Bestandteil. Er ändert seine elektrischen Eigenschaften — insbe- 
sondere seine Leitfähigkeit — unter dem Einfluß ionisierender Strah- 
lung. Der Impuls ist proportional der Energie der auftreffenden Teil- 
chen bzw. Quanten, sofern diese vollständig absorbiert werden. Als 
Kristalle verwendet man z. B. Silicium- oder Germaniumkristalle, die 
gegebenenfalls durch Zusätze die gewünschten Halbleitereigenschaf- 
ten erhalten. Für die Messung von «-Strahlung (a-Spektrometrie) ge- 
nügen dünne Kristalle, für die Messung von y-Strahlung benötigt man 
dagegen dickere Kristalle, wenn man eine gute Absorption und damit 
eine befriedigende Zählausbeute erzielen will. 


6.5.3. Vergleichs- und Absolutmessungen 


Die von einem Detektor registrierte Impulsrate /’ steigt mit der Akti- 
vität A des Radionuklids an (vgl. Abschn. 5.5.): 


T’=nA+tu. (6.29) 


Zerlegt man die Gesamtzählausbeute 7 ın die einzelnen Faktoren, so 
erhält man folgende Gleichung: 


I=AHmÜ-Agl-)U+Nn(l-N+u (6.30) 


Darin bedeuten 7 die Häufigkeit des Zerfallsprozesses, die aus dem 
Zerfallsschema entnommen werden kann, np die innere Zählausbeute 
des Detektors, a die Absorption der Strahlung im Fenster des Detek- 
tors (Zählrohres), g den Geometriefaktor, s die Selbstabsorption der 
Strahlung im Präparat, r die Rückstreuung der Strahlung durch das 
Präparat, die Unterlage und die Umgebung, t die Totzeitkorrektur 
und u den Untergrund. 

Die innere Zählausbeute nn ist gleich der Zahl der Impulse, die der 
Detektor pro Teilchen oder Quant liefert, das ın den Detektor eintritt. 
Für a-Strahlung und ß-Strahlung ist r, in allen Ionisationsdetektoren 
annähernd 1, für y-Strahlung aber nur von der Größenordnung 0,01. 
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In Szintillationszählern beträgt 1, für y-Strahlung etwa 0,15 bis 0,30 
(vgl. Abschn. 6.5.2.). 

Der Geometriefaktor g hängt von der geometrischen Anordnung 
des Präparats zum Detektor ab (Abb. (6-32)). Bei einem Geiger- 


Detektor 


vr radioaktives Präparat 
7 (punktförmig) 


Abb. (6-32) Einfluß des Geometriefaktors g. 


Müller-Zähler und einem Szintillationszähler mit normalem Kristall 
lıegt g im allgemeinen in der Nähe von 0,1. In einem 2r-Durchfluß- 
zähler beträgt g = 0,5, in einem 4n-Durchflußzähler ist g = 1. In 
einem Bohrlochkristall wird ebenfalls g # 1 erreicht. 

Die Selbstabsorption s hängt sehr stark von der Art der Strahlung 
ab. Für y-Strahlung kann man in fast allen praktischen Fällen s = 0 
setzen. Bei B-Strahlung hoher Energie macht sich die Selbstabsorption 
wenig bemerkbar, so lange die Präparate dünn sind. ß-Strahlung nied- 
rıger Energie und «-Strahlung werden dagegen auch in dünnen Präpa- 
raten merklich absorbiert. In Abb. (6-33) ist die Selbstabsorption s als 
Funktion der Schichtdicke des Präparats aufgezeichnet. Man kann 
eine Kurve für | -s aufnehmen, indem man jeweils die gleiche Menge 
eines Radionuklids mit steigenden Mengen inaktiver Substanz (als 
„Iräger‘‘) versetzt und dann durch Fällung Präparate mit verschiede- 
ner Schichtdicke herstellt, ın denen jeweils die gleiche Aktivität homo- 
gen verteilt ıst. Man unterscheidet als Grenzfälle eine „unendlich 
dünne“ Schicht (s = 0) und eine „unendlich dicke“ Schicht; im letzte- 
ren Falle wird die Strahlung aus dem unteren Teil des Präparats quan- 
tıtatıv absorbiert (Abb. (6-34)). 
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Abb. (6-33) Selbstabsorption s als Funktion der Schichtdicke des Präparats für Ca-45 
in CaCO;. 


Der Einfluß der Rückstreuung ist aus Abb. (6-13) ersichtlich. Die 
Rückstreuung r kann bei energiereicher ß-Strahlung und Unterlagen 
mit hoher Ordnungszahl beträchtliche Werte annehmen. 

Die Totzeitkorrektur t ist in Abb. (6-28) aufgetragen. Sie spielt bei 
Geiger-Müller-Zählrohren eine Rolle, bei anderen Detektoren nur im 
Falle sehr hoher Impulsraten. Der Untergrund u wird getrennt be- 
stimmt. 

Bei Vergleichsmessungen mit derselben Meßanordnung sind nn, £ 
und r konstant. Änderungen dieser Größen können durch Überprü- 
fung der Impulsrate eines für diese Zwecke hergestellten Vergleichs- 
präparates festgestellt werden. Mit Hilfe eines solchen Vergleichs- 
präparates ist auch die Umrechnung der Impulsraten möglich, 
wenn sich der Geometriefaktor g geändert hat. Die Totzeitkorrektur 7 
kann für jede Messung aus einem Diagramm (Abb. (6-28)) entnom- 


Reichweite 


Die Strahlung aus diesem 
Bereich wird quantitativ 
absorbiert 


Abb. (6-34) Absorption der Strahlung in einem „unendlich dicken‘ Präparat. 
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men werden. Wichtig bei Vergleichsmessungen von «&- oder ß-Strah- 
lern ıst jedoch die Berücksichtigung der Selbstabsorption s. Verschie- 
dene Selbstabsorption ın den Präparaten kann zu erheblichen Fehlern 
führen. Man strebt deshalb bei festen Präparaten im allgemeinen den 
Grenzfall der „unendlich dünnen“ Schicht an. 

Absolutmessungen sind möglich, wenn die in Gl. (6.30) enthaltenen 
Faktoren genau bekannt sind. Am einfachsten sind die Verhältnisse 
bei der Messung der «- oder ß-Strahlung eines „unendlich dünnen“ 
Präparates in einem Proportionalzähler mit 4n-Geometrie (Abb. 
(6-26)); dann nehmen alle Faktoren (mit Ausnahme des Untergrun- 
desu) den Wert 1 an. In allen anderen Fällen müssen diese Faktoren im 
einzelnen ermittelt werden, was im allgemeinen mit einem verhältnis- 
mäßig großen Fehler behaftet ist. Eine andere Möglichkeit ist die Ver- 
wendung eines geeichten Standardpräparates möglichst gleicher Ener- 
gie. Wenn man dafür sorgt, daß Selbstabsorption und Rückstreuung 
vernachlässigbar klein oder aber konstant sind, kann man für eine ge- 
gebene Meßanordnung den Wert der in Gl. (6.30) enthaltenen Fakto- 
ren bestimmen und Absolutmessungen ausführen. 


6.5.4. Auswahl von Meßlanordnungen 


In Tab. 6.6. sind geeignete Meßanordnungen für verschiedene Strah- 
-Jungsarten zusammengestellt; diese ergeben sich aus der Diskussion 
in den vorausgehenden Abschnitten. Die Messung von anderen Strah- 
lungsarten wie Protonen, Deuteronen oder Neutronen wurde bisher 
nicht näher besprochen. Für Protonen und Deuteronen gelten ähn- 
liche Überlegungen wie für die Messung von «-Teilchen. Sie bewirken 
ebenfalls eine verhältnismäßig hohe spezifische Ionisatıon, haben aber 
bei gleicher Energie eine größere Reichweite. Die Messung von Neu- 
tronen muß auf indirektem Wege erfolgen, weil die Neutronen nicht 
geladen sind. Man macht sıch dabei vor allen Dingen die Kernreaktion 
mit !°B zunutze 


108 +1n— 3Li + $He, (6.31) 


wobei «-Teilchen frei werden. Die Reaktion verläuft mit sehr guter 
Ausbeute (Wirkungsquerschnitt 3837 barn). Bor wird entweder als 
Wandbelag oder als gasförmiges BF, in einen Proportionalzähler 
oder eine Ionisationskammer eingebracht; die nach Gl. (6.31) gebil- 
deten «-Teilchen werden gemessen. Bei energiereichen Neutronen 
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kann man auch die Rückstoßprotonen messen, die beim Auftreffen 
der Neutronen auf wasserstoffhaltige Substanzen entstehen. 

Die Strahlung gasförmiger Präparate wird man in eıner lonisations- 
kammer (nur «-Strahlung), einem Proportionalzähler oder einem Gas- 
zählrohr messen; man kann die gasförmige Probe entweder ın diese 
Detektoren einfüllen oder im Strömungsverfahren durch eine lonisa- 
tionskammer bzw. einen Durchflußproportionalzähler leiten. y-Strah- 
ler können auch in einem abgeschlossenen Rohr mit einem Szintil- 
lationszähler gemessen werden (z. B. in einem Bohrlochkristall). 

Flüssige Präparate (Lösungen) werden zweckmäßigerweise mit flüs- 
sigen Szintillatoren gemessen, sofern es sich um «-Strahlung oder ß- 
Strahlung niedriger Energie handelt. ß-Strahlung höherer Energie und 
y-Strahlung können in einem Geiger-Müller-Flüssigkeitszählrohr ge- 
messen werden (vgl. Abb. (6-30)). Die Messung von y-Strahlen in flüs- 
sıgen Proben geschieht jedoch wegen der höheren Zählausbeute vor- 
teılhafter mit einem Szintillationszähler, vorzugsweise in einem Bohr- 
lochkristall. 

Feste Präparate schließlich werden entweder mit einem Geiger- 
Müller-Endfenster-Zählrohr gemessen, wenn es sich um f-Strahlung 
höherer Energie handelt, oder in einem Proportionalzähler (Methan- 
durchflußzähler), sofern es sich um «- oder ß-Strahlung handelt. Bei 
allen Messungen der «&- und der ß-Strahlung in festen Präparaten muß 
der Selbstabsorption besondere Beachtung geschenkt werden. Bei der 
Messung der y-Strahlung in festen Präparaten mit einem Szintillations- 
zähler treten im allgemeinen keine besonderen Schwierigkeiten auf. 

In vielen Fällen ist es zweckmäßig, sofort im Anschluß an eine 
Trennoperation zu messen. So kann die Aktivitätsmessung in einem 
Proportionalzähler oder in einer Ionisationskammer direkt an eine 
gaschromatographische Trennung angeschlossen werden. Wichtig da- 
bei ist der Zusatz eines geeigneten Zählgases. Besonders einfach gestal- 
tet sich die radiogaschromatographische Messung mit einem Durch- 
fluß-Proportionalzähler, wenn Methan als Trägergas für die gaschro- 
matographische Trennung und gleichzeitig als Zählgas verwendet 
wird. Nach einer Trennung von Substanzen durch Papierchromato- 
graphie oder Dünnschichtchromatographie kann die Strahlung direkt 
auf dem Papier oder auf der Dünnschicht gemessen werden, am ein- 
fachsten in der Weise, daß das Papier oder die Dünnschicht direkt an 
einem Zähler (z. B. einem Proportionalzähler) vorbei oder durch einen 
solchen Zähler hindurch geführt wird. In Abb. (6-35) ist eine solche 
Meßanordnung schematisch dargestellt; sie eignet sich auch zur quan- 
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Abb. (6-35) Radiopapier- bzw. Radiodünnschicht-Chromatographie. 


titatıiven Bestimmung von ß-Strahlern geringer Energie (z.B. T, C-14). 
Die Verteilung der Aktivität auf dem Papierchromatogramm oder in 
der Dünnschicht als Funktion der Laufstrecke kann mit einem Schrei- 
ber registriert werden. 


6.5.5. Statistische Zählgenauigkeit 


Für den radioaktiven Zerfall gelten die Gesetze der Statistik. Von 
einem einzelnen Atom kann man nicht voraussagen, wann es zerfällt. 
Jede gemessene Impulsrate ist mit einem statistischen Fehler behaftet, 
der um so kleiner ist, je mehr Impulse man zählt. Mıßt man bei hinrei- 
chend langlebigen Radionukliden (Halbwertzeit > Meßzeit) den Wert 
x für die Impulsrate mehrmals hintereinander, so findet man eine 
Häufigkeitsverteilung um einen Mittelwert x, der gegeben ist durch die 
Beziehung 


-Atmtnt. Ivy (6.32) 


n 


Die Breite der Verteilung wird durch die Standardabweichung o cha- 
rakterisiert, die folgendermaßen definiert ist: 


2_ 2829 


ı (6.33) 
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Die Größe o* wird auch als Varianz bezeichnet. Ist die Zahl der Mes- 
sungen hinreichend groß (n > 1), so gilt 


— Yr 2 = 
ge ZurR 2 (6.34) 
Für n— © geht die Verteilung in eine Wahrscheinlichkeitsverteilung 
über, dıe nach Poısson gegeben ist durch 


W(x) = — ex (Poisson-Verteilung). (6.35) 
Diese Verteilung ist in Abb. (6-36) für den Wert x = 5 aufgezeichnet. 
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—— — Gauß - Kurve 
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RR 
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ENRTRESEKESERE NUN HE HE 


0 2 L, 6 8 10 


x 


W(x) (Wahrscheinlichkeit für das Auftreten des Wertes x) —— 


-20 -Ico 0 +10 +20 
Standardabweichung o =\x —» 
Abb. (6-36) Poisson- und Gauß-Verteilung fürx = 5. 


Bei großen Werten von x (x > 1) fällt die unsymmetrische Poisson- 
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Verteilung praktisch zusammen mit der symmetrischen Gauß-Ver- 
teilung 


as) 


Wir) =— 27 (Gauß-Verteilung). (6.36) 


1 
en 


Nach der Gauß-Verteilung besteht eine Wahrscheinlichkeit von 
68,3%, dafür, daß. das Ergebnis einer Messung innerhalb der Standard- 
abweichung o liegt (\x- x] < o). Fordert man eine höhere Sicherheit, 
so muß man eine größere Variationsbreite zulassen: So liegt das Ergeb- 
nis mit einer Wahrscheinlichkeit von 95,5% innerhalb von 2o (|x-x| 
< 26) und mit einer Wahrscheinlichkeit von 99,9% innerhalb von 30 
(\x-x| < 30). 

Aus den Gleichungen (6.34) und (6.35) folgt für die Standardab- 


weichung 
o= +yYx. (6.37) 


Werden bei einer Einzelmessung x Impulse gezählt, so gilt näherungs- 


weise (xx) 
oa utVXx. 


So beträgt die Standardabweichung etwa 1% vom Meßergebnis, wenn 
10* Impulse gezählt werden. Diese Standardabweichung sucht man 
nach Möglichkeit zu erreichen oder zu unterschreiten. 


6.6. Autoradiographie 


Ein besonderer Vorteil der radioaktiven Strahlung ist, daß sıe eine sehr 
genaue Lokalisierung der betreffenden Radionuklide gestattet. Das 
gilt besonders für «-Strahlen und ß-Strahlen. Zur Lokalisierung kann 
man einen photographischen Film oder eine photographische Platte 
verwenden, die durch ihre Schwärzung den Ort anzeigen, an dem sıch 
das Radionuklid befindet (Autoradiographie). 

Die Anfertigung einer Autoradiographie erfordert eine glatte Ober- 
fläche des Präparates. Es kann sich dabei um eine Metalloberfläche, 
die angeschliffene Oberfläche eines Minerals, ein Papierchromato- 
gramm, einen dünnen Gesteinsschliff oder einen Gewebeschnitt han- 
deln. In Abb. (6-37) ist die Autoradiographie einer Eisenoberfläche 
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Abb. (6-37) Autoradiographie einer Eisenoberfläche, auf der sich infolge von Kor- 

rosion kleine Mengen Eisenhydroxid abgeschieden haben, die mit anderen Methoden 

nicht erkennbar sind. Nach K. H. LiEsSER, OÖ. KALVENES u. S. COMPOSTELLA: Corrosion 
Science 4 (1964) 51. 


wiedergegeben, auf der sich infolge Korrosion in einem deutlich er- 
kennbaren Bereich eine mit dem Auge nıcht wahrnehmbare Menge 
von Eisenhydroxıd abgeschieden hat. Zur Lokalisierung von radiıo- 
aktiven Stoffen in Gesteinsschliffen ist die Autoradiographie sehr gut 
geeignet. Besonders häufig wird die Methode in der Biologie und Me- 
dizin zur Untersuchung von Gewebeschnitten verwendet. Die Auf- 
nahme von Radionukliden in verschiedenen Gewebeteilen kann auf 
diese Weise sehr genau untersucht werden und Aufschluß über die Ab- 
lagerung von Radionukliden oder die Funktionstüchtigkeit eines Or- 
gans geben. 

Die mit einer Autoradiographie erreichbare Auflösung hängt von 
der Dicke des Präparates ab, in dem sich das Radionuklid befindet, 
und von dem Abstand zwischen Präparat und photographischer 
Schicht. Das wird aus Abb. (6-38) deutlich. Von großer Bedeutung 
ist auch die Korngröße und die Dicke der photographischen Schicht. 
Letztere sollte nicht mehr als lOum betragen. Feinkörnigere photo- 
graphische Schichten ergeben zwar eine bessere Auflösung, erfordern 
andererseits aber auch längere Belichtungszeit. Durch Rückstreuung 
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der radioaktiven Strahlung auf der Unterlage wird das Auflösungs- 
vermögen verschlechtert. 


| Bereich der 
| Schwärzung | 
|Bereich der! en 
ereic er s i a 
ISchwärzung! PIIIEIIIIIIIN 


ee — di Photographische Schicht 


ans 
VDE GI 


Abb. (6-38) Einfluß des Abstandes zwischen Präparat und photographischer Schicht 
bei der Autoradiographie. 


Luftspalt 


Radioaktivität 


Bei der Kontaktmethode wird das Präparat auf den photographı- 
schen Film bzw. die photographische Platte aufgelegt und angepreßt. 
Gegebenenfalls wird eine dünne Folie dazwischengelegt, z. B. bei Ge- 
webeschnitten. Für viele Zwecke genügt feinkörniger Röntgenfilm. 
Das Auflösungsvermögen (Abstand von zwei Punkten, die noch ge- 
trennt erkennbar sind) schwankt bei dieser Methode zwischen 20 und 
100 um. Filme, die nur aus einer Emulsionsschicht und einer Gelatine- 
schicht bestehen, eignen sich ausgezeichnet zur Herstellung von Auto- 
radıographien, weil sich diese Schichten der Oberfläche besonders gut 
anschmiegen (,‚stripping-film‘“). Der Film wird dabei ın trockenem 
Zustand von der Glasunterlage abgezogen und mit der nach unten ge- 
kehrten Emulsionsschicht auf Wasser gelegt; dann wird das Präparat 
von unten herangeführt, zusammen mit dem Film aus dem Wasser her- 
ausgehoben und getrocknet. Das: Auflösungsvermögen beträgt etwa 
10 um. Auch flüssıge Emulsionen werden verwendet; sie ergeben eben- 
falls ein gutes Auflösungsvermögen. Bei diesen Methoden werden 
Emulsion und Präparat nach der Belichtung meist nicht voneinander 
getrennt. Die Emulsion kann nach dem Entwickeln und Fixieren mit 
oder ohne Präparat auf einen Objektträger aufgelegt und im Mikro- 
skop betrachtet werden. 

Die Belichtungszeit hängt ab von der Aktivität, der Energie und dem 
Verteilungszustand des Radionuklids sowie von der Empfindlichkeit 
des Films. Bei einer Aktivität von der Größenordnung uCi/cm? sind 
Belichtungszeiten von einigen Stunden üblich. Die günstigste Belich- 
tungszeit muß. allerdings für jede praktische Aufgabe gesondert ermit- 
telt werden. Die Empfindlichkeit ist bei der Autoradiographie ver- 
hältnismäßig groß. Präparate, die bei einer Oberfläche von einigen cm? 
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a) | b) 
Abb. (6-39) Autoradiographie von zwei ß-Strahlern verschiedener Energie 
a) S-35; 0,167 MeV 
b) P-32; 1,71 MeV 


in einem Geiger-Müller-Endfensterzählrohr im Abstand von I bis?2cm 
eine Impulsrate von der Größenordnung 10 ipm liefern, lassen sich 
noch durch Autoradiographie nachweisen. Allerdings sind dann oft 
Belichtungszeiten von mehreren Wochen erforderlich. Mit der Belich- 
tungszeit wächst aber auch der Anteil der Schwärzung an, der durch 
Umgebunsgsstrahlung und kosmische Strahlung hervorgerufen wird. 
Strahlen mit kurzer Reichweite — «-Strahlen und ß-Strahlen niedriger 
Energie — ergeben kontrastreichere Aufnahmen, weil sie nur in ihrer 
unmittelbaren Nähe eine Schwärzung hervorrufen. Abb. (6-39) zeigt 
die Autoradiographie von zwei punktförmig verteilten f-Strahlern 
verschiedener Energie. Der energiereichere ß-Strahler gibt sich durch 
einen größeren Bereich diffuser Schwärzung zu erkennen. 
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Übungen zu Kapitel 6 


Wie groß ist die maximale Reichweite der ß -Strahlung von P-32, 
Sr-90/Y-90 und Pa-234 m in Aluminium? 


10. 
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. Für die Halbwertdicke der y-Strahlung eines Radionuklids in 


Blei wurde der Wert d,,2 = 6,7 g/cm? gefunden. Handelt es sich 
bei dem betreffenden Radionuklid um Co-60 oder Cs-137? 


. Die Maxımalenergie der B” -Strahlung des P-32 beträgt 1,71 MeV. 


Wie groß ist die maximale Anfangsgeschwindigkeit der aus den 
Kernen austretenden P”-Teilchen? 


. Wie groß ist der Massenzuwachs (bezogen auf die Ruhemasse) 


von Teilchen, die mit der Hälfte der Lichtgeschwindigkeit von 
einem radioaktiven Kern ausgesandt werden? 


. In welchem Verhältnis stehen die Energieverluste durch Brems- 


strahlung und durch lIonisation, wenn die ß”-Strahlung von 
P-32 auf einen Goldabsorber und auf einen Aluminiumabsorber 
trıfft? 


. Die Halbwertzeit des Ac-225 beträgt 10d. Dieses Radionuklid 


sendet «-Strahlen mit einer Energie von 5,80 MeV aus. Wie groß 
ist die Leistung in Watt pro 100 mg dieses Radionuklids? 


. Nach der Zweiquellenmethode wurden mit einem Geiger-Müller- 


Zählrohr folgende Impulsraten gemessen: /, = 11630 ipm, /,; = 
14560 ipm, /,,» = 23196 ipm. Wie groß ist die Totzeit des Zähl- 
rohres? 


. Wie groß ist die Gesamtzählausbeute 7 bei Messung eines punkt- 


förmigen Präparats mit einem Geiger-Müller-Zählrohr von 
20 mm Fensterdurchmesser in 5 cm Abstand, wenn die Selbst- 
absorption, die Rückstreuung sowie die Totzeitkorrektur ver- 
nachlässigbar klein sind, 10% der Strahlung im Fenster absorbiert 
werden und die innere Zählausbeute des Detektors 95° beträgt? 


. Welche Meßanordnungen kommen in Frage: 


a) für die Messung von Tritium in organischen Verbindungen? 
b) für die Messung von !*CO,? 
c) für die Messung von Ca-45 ? 
d) für die Messung von J-131? 


Wie groß ist die Standardabweichung o und der wahrscheinliche 
relative Fehler bei der Messung von 10°, 10°, 10* und 10° Im- 
pulsen? 


7. Zerfallsprozesse 


7.1. Übersicht 


Beim radioaktiven Zerfall können vier Gruppen von Zerfallsprozes- 
sen unterschieden werden ; sıe sind schematisch in Tab. 7.1. zusammen- 
gestellt. 


7.1.1. Emission von Nukleonen 


An erster Stelle ıst der «-Zerfall zu nennen, der bevorzugt bei schweren 
Kernen auftritt und z. B. in den Zerfallsreihen des Urans und des Tho- 
rıums beobachtet wırd. Beim «-Zerfall werden Heliumkerne ausge- 
stoßen: $He. (Die Heliumkerne werden manchmal auch als Helionen 
bezeichnet.) Die Massenzahl des Kerns nimmt dabei um 4 Einheiten 
ab, die Ordnungszahl um zwei Einheiten (1. radioaktiver Verschie- 
bungssatz von SODDY und FAJANS, vgl. Abschn. 5.1.). 

Ob ein Atomkern gegen «-Zerfall stabil ist, kann man prüfen, indem 
man die Energie AE der Umwandlung 


A—B+%He+AE, (7.1) 


aus der Differenz der Nuklidmassen der beiden Nuklide A und B be- 
rechnet AE= (M,\-M»-M,): c?. Die Rechnung zeigt, daß alle schwe- 
reren Kerne mit Massenzahlen A > = 140 im Hinblick auf einen «- 
Zerfall instabil sind. Bei kleinen positiven AE-Werten ist aber die Um- 
wandlungsgeschwindigkeit so extrem klein, daß sie nicht beobachtet 
werden kann (vgl. Abschn. 5.2.). Das bedeutet, daß diese Kerne zwar 
energetisch instabil, kinetisch aber stabil sind (ähnlich wie ein Ge- 
misch von Sauerstoff und Wasserstoff bei Zimmertemperatur). 

Die gleichen Überlegungen kann man auch hinsichtlich der Aus- 
sendung von Protonen anstellen. Es erscheint zunächst überraschend, 
daß Protonenaktivität — d. h. Zerfall unter Aussendung von Proto- 
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nen — im Gegensatz zur «-Aktivität praktisch nicht beobachtet wird. 
Berechnet man für protonenreiche Nuklide die Energie AE der Um- 
wandlung 


A—B+IH+4AE, (7.2) 


so stellt man fest, daß in der Nähe der Linie der ß-Stabilität der Pro- 
tonenzerfall nicht eintreten kann, weil AE negativ ist. Dies beruht auf 
der verhältnismäßig hohen Bindungsenergie des „letzten‘‘ Protons 
(einige MeV). Im Gegensatz dazu ist die Bindungsenergie eines a- 
Teilchens im Kern verhältnismäßig klein, weil sıch hier die hohe Bin- 
dungsenergie der 4 Nukleonen innerhalb des «-Teilchens bemerkbar 
macht. Weit entfernt von der Linie der ß-Stabilität allerdings werden 
die Nuklide instabil im Hinblick auf Protonenzerfall. In diesem Be- 
reich machen sich die Terme für die Coulombenergie und die Symme- 
trieenergie in der Weizsäcker-Formel (Gl. (1.2) in Abschn. 1.5.) stark 
bemerkbar. Bei dem großen Abstand von der Linie der ß-Stabilität 
wird jedoch die Halbwertzeit für den ß*-Zerfall bzw. den Elektronen- 
einfang (K-Strahlung) so kurz, daß diese Umwandlungen ım allge- 
meinen bei weitem überwiegen. | 

Etwas günstiger als die Aussendung von einem Proton ist die Aus- 
sendung von zwei Protonen oder einem Deuteron, weil dann die Bin- 
dungsenergie der beiden Nukleonen (etwa 1 bis 3 MeV) in Erschei- 
nung tritt. Aber auch diese Zerfallsarten können in der Nähe der Linie 
der ß-Stabilität nicht auftreten. 

Gelegentlich werden Nukleonen im Anschluß an einen vorausge- 
henden Zerfallsprozeß emittiert, wenn dieser zu einem angeregten 
(isomeren) Zustand eines Kerns mit der Ordnungszahl Z (Massen- 
zahl A) führt, der energetisch höher liegt als derjenige für einen Kern 
mit der Ordnungszahl Z - 1 (Massenzahl A - 1) und ein Proton bzw. 
einen Kern mit der Ordnungszahl Z (Massenzahl A - 1) und ein Neu- 
tron; an Stelle der isomeren Umwandlung in den Grundzustand kann 
dann ein Protron bzw. ein Neutron emittiert werden. Man spricht in 
diesem Falle von verzögerten Protonen (,delayed protons‘“) bzw. 
Neutronen (,delayed neutrons‘) ; auch verzögerte «-Emission ist mög- 
lich. Verzögerte Protonen treten auf beim ß*-Zerfall von C-9, O-13, 
Ne-17, Mg-21, Sı-25, S-29, Ar-33 u. a., verzögerte Neutronen beim 
ß”-Zerfall von Li-9, C-16, N-17 u. a. Auch bei der Kernspaltung 
werden verzögerte Neutronen emittiert (vgl. Abschn. 8.8.). 
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7.1.2. Emission von Elektronen und Positronen; Elektroneneinfang 


Die negativ geladenen Elektronen (Negatronen, Elektronen im enge- 
ren Sinne) und die positiv geladenen Elektronen (Positronen = Posi- 
(tive) (Elek)tronen) werden in der Kernphysik zur Gruppe der Lep- 
tonen (,leichte‘“ Elementarteilchen) gerechnet (vgl. Tab. 2.1.). Die 
Ruhemasse eines Elektrons beträgt 0,5486 : 10°” ame (atomare Mas- 
seneinheiten). 

Elektronen e” treten bei einem ß-Zerfall auf. Sie entstehen im 
Kern durch Umwandlung eines Neutrons in ein Proton: | 


In>Iip+_Je+v. (7.3) 


Dabei bildet sich außer dem Elektron ein Antineutrino v. Die Massen- 
zahl ändert sich nicht; die Ordnungszahl nimmt um eine Einheit zu 
(2. radioaktiver Verschiebungssatz). ß -Zerfall wird bei solchen radio- 
aktiven Nukliden beobachtet, die sich in der Nuklidkarte unterhalb 
der Linie der ß-Stabilität befinden, d. h. einen Neutronenüberschuß 
besitzen. Demzufolge findet man ß”-aktive Nuklide in den Zerfalls- 
reihen des Urans und des Thoriums (Tab. 5.1., 5.3. und 5.4.) und den 
Produkten der Kernspaltung (vgl. Abschn. 8.8.). Auch ein doppelter 
P-Zerfall — d. h. gleichzeitige Aussendung von zwei Elektronen — 
findet gelegentlich statt, wie kürzlich festgestellt werden konnte. 

Bei einem ß*-Zerfall treten Positronen e* auf. Sie entstehen im 
Kern durch Umwandlung eines Protons in ein Neutron: 


ıp—in tie +v. (7.4) 


Hierbei entsteht außer dem Positron ein Neutrino v. Die Massenzahl 
ändert sich nicht; die Ordnungszahl nimmt um eine Einheit ab (3. ra- 
dioaktiver Verschiebungssatz, Soppy 1953). ß*-Zerfall wird bei sol- 
chen radioaktiven Nukliden beobachtet, die sich in der Nuklidkarte 
oberhalb der Linie der ß-Stabilität befinden, d. h. einen Protonenüber- 
schuß (Neutronenunterschuß) besitzen. ß*-aktive Nuklide treten we- 
der in den radioaktiven Zerfallsreihen noch in den Produkten der 
Kernspaltung auf. Sie können in Beschleunigern durch Bestrahlung 
mit Protonen, Deuteronen oder energiereichen y-Quanten erzeugt 
werden. 

Wenn ein instabiler Kern einen Protonenüberschuß besitzt, kann 
er diesen auch durch Elektroneneinfang (angelsächsisch EC = „‚elec- 


204 7. Zerfallsprozesse 


tron capture‘“) kompensieren (Abb. (7-1)). Dabei wird vorzugsweise 


Übergang eines Elektrons, 
verbunden. mit der Aussendung 
charakteristischer 
Röntgenstrahlung 


Elektronen - 
einfang 


M 
Abb. (7-1) Elektroneneinfang. 


ein Elektron aus der K-Schale eingefangen; es findet folgende Reak- 
tion statt: 


ıp + -Te(Hülle) — on + v. (7.5) 


Das Ergebnis ist somit das gleiche wie bei einem ß* -Zerfall: Die Mas- 
senzahl ändert sich nicht; die Ordnungszahl nimmt um eine Einheit ab. 
Man würde die Umwandlung nicht beobachten, wenn nicht die Lücke 
in der Elektronenhülle durch andere Elektronen, die sich auf höheren 
Energieniveaus befinden, aufgefüllt würde. Dabei wird eine charak- 
teristische Röntgenstrahlung ausgesandt, und zwar eine K-Strahlung, 
wenn der Kern ein Elektron der K-Schale einfängt. Deshalb nennt 
man die beim Elektroneneinfang auftretende Strahlung K-Strahlung 
(Symbol K). Der Elektroneneinfang (K-Strahlung) wird ebenfalls 
oberhalb der Linie der ß-Stabilität beobachtet. Er kann an Stelle eines 
ß*-Zerfalls auftreten. 
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Die Zerfallsenergie AE für den ß”-Zerfall ergibt sich aus der Glei- 
chung 


A—B+te” +4E. (7.6) 


AE ıst proportional der Differenz der Kernmassen m: 
AE = (m - my - m.) c®. (7.7) 
Setzt man die Nuklidmassen 
M=m+tZm, (7.8) 
ein (vgl. Abschn. 1.6.), so folgt 


AE = (Ma-Zm.-Mg + (Z+ !’m.-m.) ce” = (Ma-Mp)c’; (7.9) 


d.h. die Masse des Elektrons fällt in der Gleichung heraus, weil sie in 
der Differenz der Nuklidmassen bereits berücksichtigt ist. 
Für den ß*-Zerfall gilt analog 
A—BHte* +4E (7.10) 
und für die Energie 
AE = (m - mp - m.) c® 
= (M/-Zm.-Ms + (Z -1)m. - m.) c? 
— (Ma - Mg - 2m.) c%; (7.11) 


d.h. beim ß*-Zerfall sind zwei Elektronenmassen zu berücksichtigen. 
Dies bedeutet aber, daß ein ß*-Zerfall nur dann eintreten kann, wenn 


M, > Mg, + 2m. (7.12) 


ist, d.h. wenn die Nuklidmasse von A um mindestens 2 Elektronen- 
massen größer ist als die Nuklidmasse von B. Für den Elektronenein- 
fang gilt die Gleichung 


Abe SB IE (7.13) 
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Die Energie ergibt sich zu 


AE = (m, + m, - mp) c? 
— (M\-Zm, + me -M, + (Z-1)m.) c? 
= (M\-M»)c’; (7.14) 


Elektroneneinfang kann somit immer stattfinden, wenn 


Mı > Ms (7.15) 


ist. Er ist also auch bei kleinen Differenzen der Nuklidmassen möglich, 
wenn ein ß*-Zerfall nicht eintreten kann. Das Verhältnis Elektronen- 
einfang zu ß* -Zerfall nimmt mit steigender Zerfallsenergie AE ab und 
für eine gegebene Zerfallsenergie mit steigender Ordnungszahl zu. 


Fluoreszenz - Ausbeute an Röntgen - K - Strahlung —— 


0 10 20 30° 40 50 60 70 80 
Ordnungszahl Z —— 


Abb. (7-2) Fluoreszenz-Ausbeute an Röntgen-K-Strahlung als Funktion der Ord- 
nungszahl. Nach C. D. BroyLes, D. A. THoMmas u. S. K. Haynes: Physic. Rev. 89 
(1953) 715. 
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Die nach dem Elektroneneinfang vorhandene Lücke wird meist 
durch ein Elektron aus der nächst höheren Schale aufgefüllt. An Stelle 
der charakteristischen Röntgenstrahlung kann auch durch sog. inne- 
ren Photoeffekt ein Elektron ausgesandt werden, dessen kinetische 
Energie gleich der Energie der charakteristischen Röntgenstrahlung 
abzüglich der Bindungsenergie des betreffenden Elektrons ist. Diese 
Elektronen, die durch inneren Photoeffekt entstehen, werden „Auger- 
Elektronen‘ genannt. Man unterscheidet die Auger-Ausbeute und die 
Fluoreszenz-Ausbeute. Als Fluoreszenz-Ausbeute der K-Schale be- 
zeichnet man den Quotienten &x = Zahl der nach außen emittierten 
K-Röntgenquanten, dividiert durch die Zahl der Lücken in der K- 
Schale, als Auger-Ausbeute der K-Schale die Differenz 1 - og; ent- 
sprechend werden die Fluoreszenz-Ausbeute und die Auger-Ausbeute 
der L-Schale definiert. Die Fluoreszenz-Ausbeute steigt mit der Ord- 
nungszahl an (Abb. (7-2)). Die Kenntnis der Fluoreszenz-Ausbeute 
ist wichtig für die Messung der K-Strahler. 

Außerdem wird beim Elektroneneinfang eine elektromagnetische 
Strahlung sehr geringer Intensität ausgesandt, die als ‚innere Brems- 
strahlung‘* bezeichnet wird. Die Energie dieser Bremsstrahlung ent- 
spricht einem Teil oder im Grenzfall dem Gesamtbetrag der Energie, 
die normalerweise von einem Neutrino mitgeführt wird. Durch Mes- 
sung der Maximalenergie der inneren Bremsstrahlung kann man die 
beim Elektroneneinfang freiwerdende Energie AE bestimmen. Die 
Zahl der Photonen, die pro Elektroneneinfang als innere Bremsstrah- 
lung auftreten, beträgt etwa 7,4 - 10°* AE? (Energie AE in MeV). 


7.1.3. Emission von Photonen und Konversionselektronen 


Oft verbleibt der Kern nach Aussendung eines &-Teilchens, nach einem 
ß - oder ß*-Zerfall oder nach einem Elektroneneinfang in einem an- 
geregten Zustand. Die Anregungsenergie wırd dann ın Form von 
einem oder mehreren y-Quanten mit der Energie E=hv abgegeben 
(Abbn. (7-3) und (7-4)) ; dabei geht der Kern in einer oder in mehreren 
Stufen in den Grundzustand über. Die Lebensdauer eines angeregten 
Zustandes beträgt im allgemeinen nur etwa 101° bis 10°"? s;d. h. sie 
ist praktisch unmeßbar klein. Die Energiezustände werden in einem 
Energiediagramm aufgezeichnet (vgl. Abbn. (7-3) und (7-4)). Die y- 
Spektren der Atomkerne sind den optischen Spektren vergleichbar, die 
beim Übergang der Elektronen von höheren in niedrigere Energiezu- 
stände beobachtet werden. 
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0" Ul45I-W a) 


0+ 


br 


""Th(24,1d) 
Abb. (7-3) Energiediagramm des U-238; y-Strahlung nach «-Zerfall (Energien in MeV). 


In manchen Fällen treten an Stelle von y-Quanten auch Elektronen 
auf, die man als Konversionselektronen bezeichnet. Der Kern gibt 
dann seine Anregungsenergie nicht in Form von y-Quanten ab, son- 
dern er überträgt diese Anregungsenergie durch eine direkte Wechsel- 
wirkung auf ein Hüllenelektron, vorzugsweise auf ein Elektron der 
K-Schale (innere Konversion). Dies ist in Abb. (7-5) schematisch auf- 
gezeichnet. Früher nahm man an, daß auch hier zunächst ein y-Quant 
auftritt, das dann seine Energie auf ein Elektron überträgt (innerer 
Photoeffekt). Es ist jedoch inzwischen sichergestellt, daß eine direkte 
Wechselwirkung zwischen dem Kern und einem Hüllenelektron vor- 
liegt. Diese Wechselwirkung ist verständlich, da gerade die 1s-Elek- 
tronen (K-Schale) eine gewisse Aufenthaltswahrscheinlichkeit in un- 
mittelbarer Nähe des Kerns besitzen. Als Symbol für die Konversions- 
elektronen benutzt man die Abkürzung e”. Nach dem Ausstoß eines 
Konversionselektrons bleibt — ähnlich wie beim Elektroneneinfang— 
eine Lücke in der Elektronenschale des betreffenden Atoms, die durch 
Elektronen aus höheren Energiezuständen aufgefüllt wird. Dabei 
tritt — ebenso wie beim Elektroneneinfang (K-Strahlung) — charak- 
teristische Röntgenstrahlung auf. 
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0 Aul2698d) ,_ 


ß (0,29) 
11% 
P (0,962) 
99% a 
2+ 
ß" (1,371) 
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198 0+ 
Hg 
Abb. (7-4) Energiediagramm des Au-198; y-Strahlung nach ß"-Zerfall (Energien 


in MeV). 


Übergang eines Elektrons, 

verbunden mit der Aussendung 
charakteristischer 
Röntgenstrahlung 
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z 


Kern 


wirkung 


M 
Abb. (7-5) Innere Konversion. 
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Auf Grund der charakteristischen Röntgenstrahlung kann man 
nachprüfen, in welcher zeitlichen Reihenfolge die Teilchen vom Kern 
ausgesandt werden. Zum Beispiel beobachtet man beim Zerfall des 
?1#pb (RaB) folgende Strahlungsarten: ß”, y, €”; 


= e” 
214ph ß ? Y 214Bı, 
7 26,8 mın 9 


Die charakteristische Röntgenstrahlung, die eine Folge der Aussen- 
dung der Konversionselektronen ist, stammt vom Element 83. Damit 
ist nachgewiesen, daß die Konversion erst nach der ß"-Umwandlung 
stattfindet. 

Konversionselektronen werden häufiger beobachtet, wenn die Ord- 
nungszahl relatıv groß und die Anregungsenergie der Kerne relatıv 
klein ıst (< 0,2 MeV). Der Konversionskoeffizient « gibt das Verhält- 


nis der Zahl der pro Zeiteinheit emittierten Elektronen e rs zu der 
Zahl der pro Zeiteinheit emittierten y-Quanten r an: 
dN. /dN, 4 
m 1—_-; 7.16 
dt / de 1, en 


y 


). ist die partielle Zerfallskonstante für die Aussendung von Konver- 
sionselektronen, 4, die partielle Zerfallskonstante für die Aussen- 
dung von y-Quanten. Der Konversionskoeffizient bewegt sich auf 
Grund dieser Definition zwischen 0 und ®. Für dıe innere Konver- 
sion in der K-Schale, L-Schale usw. werden partielle Konversions- 
koeffizienten &g, &; usw. angegeben. 

In manchen Fällen findet der Übergang vom angeregten Zustand 
in den Grundzustand nicht unmittelbar im Anschluß an die Umwand- 


95m m 
0,235 "NbISOh) 1. 0,233 """Xel2,26d) 1,,. 


IV. Tv. 
? (0,235) 710,233) ER 
0,049 Am(152a) . _ 
0 Y 9a + .— 3% 0 zue v 


Abb. (7-6) Beispiele für isomere Umwandlungen (Energien in MeV). 
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lung statt, sondern weitgehend unabhängig von der vorausgehenden 
a- oder B-Umwandlung. Man spricht dann von einem isomeren (meta- 
stabilen) Zustand des betreffenden Nuklids (Kernisomerie, vgl. Ab- 
schnitt 1.3.). Den Übergang in den Grundzustand nennt man isomere 
Umwandlung, abgekürzt I.U. (im angelsächsischen II = ‚isomeric 
transition‘). Die Lebensdauer des isomeren Zustandes kann so groß 
sein, daß man Halbwertzeiten für die isomere Umwandlung findet, 
die Stunden oder auch Jahre betragen können (vgl. Abb. (7-6)). Nur 
im Falle der isomeren Umwandlung ist die y-Strahlung nicht von einer 
anderen Strahlung («&- oder ß-Strahlung) begleitet. 


7.1.4. Spontanspaltung 


Während die bisher besprochenen Zerfallsarten zu einem großen Teil 
bei der Untersuchung der natürlichen Radioaktivität des Urans bzw. 
des Thoriums und ihrer Folgeprodukte aufgeklärt werden konnten, 
wurde die Spontanspaltung von Atomkernen erst sehr viel später be- 
obachtet. 1938 entdeckten HAHN und STRASSMANN die Spaltung des 
Urans durch thermische Neutronen; 1940 fanden FLEROV und PETRZ- 
HAK, daß die Kerne des Urans sich auch spontan — d. h. ohne Eın- 
wirkung von Neutronen — spalten. Die Halbwertzeit der Spontan- 
spaltung des U-238 beträgt 6,5 - 101° a, die Halbwertzeit des «-Zer- 
falls 4,5 10° a. Auf etwa 10° «-Zerfälle kommt somit etwa eine Spon- 
tanspaltung (Symbol Sp bzw. angelsächsisch SF für „spontaneous 
fission““). 

Bei schwereren Nukliden tritt die Spontanspaltung immer mehr in 
den Vordergrund (vgl. Tab. 7.2.). Bei sehr schweren neutronenreichen 
Nukliden überwiegt schließlich die Wahrscheinlichkeit der Spontan- 
spaltung die des «-Zerfalls. So beträgt die Halbwertzeit hinsichtlich 
der Spontanspaltung beim schwersten der zur Zeit bekannten Califor- 
niumisotope (Cf-254) nur 60,5 d und beim schwersten der zur Zeit be- 
kannten Fermiumisotope (Fm-256) sogar nur 2,7 h. 

Die Bildung ungleicher Bruchstücke (asymmetrische Spaltung) ıst 
sehr stark bevorzugt. Außerdem werden ein oder mehrere Neutronen 
frei (vgl. Tab. 7.2.). | 

Energetische Überlegungen zeigen, daß alle Kerne mit Massenzah- 
len A > = 100 im Hinblick auf Spontanspaltung instabil sind; d.h. 
für alle diese Nuklide ist die Energie AE der Reaktion 


A—B+C+vn+AE (7.17) 
positiv. (Bund C sind die Spaltbruchstücke, v ist die Zahl der bei der 
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Tabelle 7.2. 
Halbwertzeiten für Spontanspaltung 


Durchschnittliche Zahl 
der freiwerdenden 
Neutronen v 


Nuklid Halbwertzeit der 
Spontanspaltung 


@g8.10°a 


WW 2=101°a 
U 1,9- 10!’ a 
= 2: 1016 
23817 6,5 : 101? a 


236Pı] 3,5-10° a 2,30 + 0,19 
238P] 49:10!°%a 2,33 + 0,08 
239py, 55-105 a 

240py 1,34: 10!! a 2,26 + 0,05 
-42Pyj 7,1-’10'°%a 2,18 + 0,09 
244D1] 2,5 -10!°a 

240 Cm 79:10’ a 

242Cm 7,2-10° a 2,65 + 0,09 
244 Cm 1,31: 10’ a 2,84 + 0,09 
246Cm 1,7:10’ a 

248 Cm 4,6: 10° a 

„cm 1,7: 10% a 

ICH 2100 

2a > 1,5: 104 a 

EL 1,5: 10° a 

2>0Cf 1,7:10* a 

27H 85a 3,82 + 0,12 
ACH 60,5 d 

253Es 6,4: 10° a 

254m 246 d 4,05 + 0,19 
256Fm 2,8h 


Werte für vausG.T.SEABORG: The Transuranium Elements. Yale University 
Press, New Haven 1958, Addison-Weseley Publishing Company, Reading, 
Massachusetts USA, S. 256. 


Spaltung freiwerdenden Neutronen n). Daß diese Kerne existenz- 
fähig sind und keinenachweisbare Spontanspaltung zeigen, beruht auf 
der hohen Energieschwelle für die Spaltung (vgl. Abschn. 8.8.). Sie ist 
dafür verantwortlich, daß das Periodensystem der Elemente nicht et- 
wa bei der Ordnungszahl 46 aufhört. 
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7.2. a-Zerfall 
7.2.1. Diskussion der Spektren 


Die «-Spektren kann man in folgende Gruppen einteilen: 
a) Spektren mit nur einer Gruppe oder „Linie“ (Beispiele: *??Rn, 


*18po (RaA), *'°Po(RaF)). In Spektren dieser Nuklide wird nur 
eine einzige Linie — d. h. nur eine Energie — beobachtet (Abb. 
(7-7)). 


210 
de Po (138,4d) 


o« (5,305 MeV) 
100 % 


Abb. (7-7) Energiediagramm für den Zerfall des Po-210. 


b) Spektren mit zwei oder mehr diskreten Gruppen oder „Linien“ 


c) 


nahe benachbarter Energiewerte (Beispiele: *'?Bi(ThC), *?*Ra 
(AcX), ??*Ra (ThX), ??’Th (RdAc), ?°'Pa). In Abb. (7-8) ist das 
Energiediagramm (Zerfallschema) für den Zerfall des *'*Bi(ThC) 
aufgezeichnet, das 7 «-Linien mit nahe benachbarten Energiewer- 
ten zeigt. Die verschiedenen «-Linien kommen dadurch zustande, 
daß das *!?Bi beim «a-Zerfall in verschiedene angeregte Zustände 
des Tochternuklids ?P®TI(ThC’’) übergehen kann. 

Spektren mit einer Hauptgruppe und Nebengruppen sehr viel hö- 
herer Energie. Der Anteil der Nebengruppen beträgt dabei nur 
10” * bis 10°", d. h. die Intensität der Linien der Nebengruppen ist 
um den Faktor 10% bis 10’ kleiner als die Intensität der Linien der 
Hauptgruppe (Beispiele: *'*Po(RaC’), *'*Po(ThC’)). Das Ener- 
giediagramm für den Zerfall des *'?Po ist in Abb. (7-9) aufgezeich- 
net. Das *'?Po entsteht durch ß”-Umwandlung aus *'*Bi(ThC). 
Dabei bilden sich verschiedene angeregte Zustände des ?!?Po. In 
den meisten Fällen geht das *'?Po zuerst in den Grundzustand 
über, bevor es sich durch «-Zerfall weiter umwandelt. In sehr sel- 
tenen Fällen können aber auch die angeregten Zustände des ?!?Po 
durch «-Zerfall direkt in ?°®Pb übergehen. Auf diese Weise kom- 
men die Nebengruppen mit höheren Energiewerten zustande. 
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Der «a-Zerfall ist in vielen Fällen von einer y-Strahlung begleitet 
(Abb. (7-8)), und zwar immer dann,wenn derKern beim Zerfall nicht 
** Bi(ThC) (60,6 min) 
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Abb. (7-8) Energiediagramm für den Zerfall des Bi-212 (Energien in MeV). 


in den Grundzustand, sondern in einen angeregten Zustand des Toch- 
ternuklids übergeht. 

Die «-Teilchen besitzen stets eine diskrete Energie E,. Diese Ener- 
gie ist etwas kleiner als die beim a-Zerfall freiwerdende Energie AE, 
weil der Kern des Tochternuklids eine Rückstoßenergie Ex erhält. So- 
mit gilt für die Gesamtenergie des a-Zerfalls 


AE=E, + Ex. (7.18) 
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& (10,550) 
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o (10,432) 
0,0010 % 


o ( 9,499) 
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0 + 


"Pb (ThD) 
Abb. (7-9) Energiediagramm für den Zerfall des Po-212 (Energien in MeV). 


Nach dem Impulssatz ıst 
M, “ Üx — Mk ' IE (7.19) 


wenn M die Massen und v die Geschwindigkeiten des «-Teilchens bzw. 
des Tochternuklids sind. Vernachlässigt man die relativistische Mas- 
senänderung, so wird 


] 1 


AE = 5M,02 +5 Mok (7.20) 
bzw. 
M 
AE=-M,v2 (1 + 7.21 
5Mev2 (1 +8) 7.21) 
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Die Energie des «-Zerfalls ist somit um den Faktor 
M 
l & 
ta) 


höher als die Energie der a-Teilchen, die im Energiediagramm (Abbn. 
(7-7) bis (7-9)) eingetragen wird. 


7.2.2. Theorie des «-Zerfalls 


In Tab. 7.3. sind die Energie, die Halbwertzeit und die Zerfallskon- 
stante von a-aktiven Radionukliden aus den Zerfallsreihen des Urans 
und des Thoriums eingetragen. Die Energie des «-Zerfalls variiert zwi- 


Tabelle 7.3. 
Energien, Halbwertzeiten und Zerfallskonstanten von natürlich 
a-aktiven Radionukliden 


., | Zerfall ., \Zerfallskonstant 


Sıh 4,01 1,41: 10'!° a 1,56 : 10” 1? 
>81) 4,20 4,51 :10° a 4,87: 10-18 
= 4,58 7,1:10°% a 3,09: 10717 
>) 4,77 2,47: 10° a 8,89 - 10 1* 
226Ra 4,78 1,602 : 10° a 1,37: 107! 
222 Th 5,43 1,9l a 1,15 : 10° 
222Rn 5,49 3,82 d 2,10 : 10” ® 
224Ra 5,68 3,64 d 2,20 : 10° ® 
218D, 6,00 3,05 min 3,78: 107° 
OR 6,29 55s 1,26 : 10°? 
216Po 6,78 0,15 s 4,62 

215Po 71,38 1,8:10”°s 3,85 - 10? 
214Bo 7,69 1,64: 10° * s 4,23 - 10° 
212Ppo 8,78 3,0-10°7s 2,31 - 10° 


schen 4 und 9 MeV, aber die Halbwertzeit bzw. die Zerfallskonstante 
um etwa 24 Zehnerpotenzen. Die Zerfallskonstante ist um so größer, 
je höher die Energie des «-Zerfalls ist. Da die Reichweite der «-Teil- 
chen in Luft mit ihrer Energie ansteigt (vgl. Abschn. 6.2.2.), gilt zwi- 
schen der Zerfallskonstanten und der Reichweite R eine Beziehung, 
die folgendermaßen formuliert werden kann: 


gA=algR +b. (7.22) 
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Diese Gesetzmäßigkeit wurde erstmals von GEIGER und NUTTALL 
(1911) festgestellt. In Abb. (7-10) ist diese Beziehung für die a-aktiven 
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Abb. (7-10) Zusammenhang zwischen Reichweite (in cm) und Zerfallskonstante (ins!) 
(Geiger-Nuttallsche Regel). Nach H. GEIGER: Z. Physic. 8 (1921) 45. 


Radionuklide der natürlichen Zerfallsreihen des Urans, Thoriums und 
Actiniums graphisch dargestellt. Alle «-aktiven Nuklide der einzelnen 
Zerfallsreihen liegen jeweils auf Geraden, die parallel verlaufen; d.h. 
für jede Zerfallsreihe sind a und 5 konstant. Für die Zerfallskonstante 
als Funktion der Energie des «-Zerfalls gilt eine ähnliche Beziehung: 


ei=algE+b. (7.23) 


Diese Beziehung besagt, daß die Wahrscheinlichkeit des «-Zerfalls nur 
von der Energiedifferenz AE zwischen dem Anfangszustand (Nuklid 
A) und dem Endzustand (Nuklid B + «a-Teilchen) abhängt (Gl. (6.1)). 
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Die Deutung des «-Zerfalls stieß zunächst auf erhebliche Schwierig- 
keiten. Zum Beispiel zeigten die Streuversuche mit «-Teilchen an **®U, 
daß auch bei relativ hoher Energie (8,95 MeV für die «-Strahlung des 
?12Po) die Coulombsche Abstoßung des Kerns wirksam ist. Dieses 
Abstoßungspotential läßt sich durch die Gleichung 


2Ze? 
Ur) = : 


(7.24) 


beschreiben ;esistin Abb. (7-11) aufgetragen. Der Eintritt eines «-Teil- 


U) 


Abb. (7-11) Potentialverlauf für die Wechselwirkung zwischen einem Kern und einem 
&-Teilchen. 


chens in den Kern wird somit durch eine verhältnismäßig hohe Poten- 
tialschwelle (> 9 MeV) verhindert. Innerhalb des Kerns sınd anzie- 
hende Kräfte wirksam, die das «-Teilchen mit einer gewissen Bin- 
dungsenergie festhalten. Der Potentialverlauf im Innern des Kerns ist 
nicht genau bekannt; er kann durch einen konstanten Wert U, ange- 
nähert werden (Abb. (7-11)). Dieses Potential U, ist innerhalb des so- 
genannten effektiven Kernradius rg wirksam (Potentialtopf von der 
Tiefe U, und dem Durchmesser 2rg). Nach den Gesetzen der klassi- 
schen Mechanik müßte ein «-Teilchen, das den Kern verläßt, eine kine- 
tische Energie besitzen, die mindestens so groß ist wie die Potential- 
schwelle; d. h. im vorliegenden Falle müßte Z > 9 MeV sein. Die «- 
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Teilchen, die den Urankern verlassen,besitzen aber nur eine Energie 
von etwa 4 MeV ; sie können also nicht über die Potentialschwelle hin- 
weggekommen sein. 

Die Lösung dieses Problems ergab sich erst aus der Wellenmechanik, 
die von GAMOW sowie unabhängig davon von CONDON und GURNEY 
1928 auf den «-Zerfall angewendet wurde. Dabei zeigte sich, daß das 
&-Teilchen eine gewisse Wahrscheinlichkeit hat, durch dıe Potential- 
schwelle „hindurchzutunneln“ (Tunneleffekt). Die Durchlässigkeit P 
einer einfachen Potentialschwelle ist gegeben durch den Ausdruck 


Des Er | u) - z (7.25) 


h 


Darın sind h = 37 M, die Masse des «-Teilchens, U(r) das Poten- 


tıal und Edie Energie des «-Zerfalls; integriert wird über den gesamten 
Bereich, in dem U(r) > E ıst. Näherungsweise folgt aus Gl. (7.25) 
für die Zerfallskonstante A 


Ane{Z-2 | Be 


2,3 ho, 23 (Z-2rRM,.+.... (7.26) 


gi = Er: 


v„ und rg sind verhältnismäßig klein; deshalb ist der erste Term auf der 
rechten Seite nahezu konstant. Der dritte Term und alle höheren Glie- 
der sınd verhältnismäßig klein und können mit dem ersten Term zu 
einer Konstanten zusammengefaßt werden: 


Ag BE (7.27) 


oder 


(Z=2) 
IE, 
IM, 
Diese Gleichungen haben eine gewisse Ähnlichkeit mit der Geiger- 
Nuttallschen Regel (Gl. (7.22)) und zeigen gute Übereinstimmung mit 


dem Experiment, sofern es sich um Nuklide mit gerader Ordnungs- 
zahl und gerader Massenzahl (g,g-Kerne) handelt (vgl. Abb. (7-12)). 


lgAsa-b 


(7.28) 
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Abb. (7-12) Zusammenhang zwischen Halbwertzeit (in s) und Energie (in MeV) des 
a-Zerfalls für g,g-Kerne. 


Aus der Halbwertzeit und der Energie des a-Zerfalls kann mit Hilfe 
von Gl. (7.26) der effektive Radius rg des Kerns (effektiv hinsichtlich 
des «-Zerfalls) berechnet werden. Dieser gehorcht für alle g,g-Kerne 
recht gut der Beziehung 


rk = Ar (7.29) 


(vgl. Gl. (2.2) in Abschn. 2.1.), wobei r, nur sehr wenig um den Mittel- 
wert 1,53 : 10”? cm (10°1? cm = 1 fm) schwankt. 

Wie bereits erwähnt, besteht nur bei g,g-Kernen Übereinstimmung 
mit der Theorie, und auch dann nur bei Umwandlungen in den Grund- 
zustand oder in den ersten angeregten Zustand. Der Grundzustand der 
g,g-Kerne hat den Kernspin Null und gerade Parität; der erste ange- 
regte Zustand hat den Kernspin 2 und gerade Parität. In allen anderen 
Fällen ist die Halbwertzeit für den «-Zerfall meist größer, als sich aus 
den vorausgehenden theoretischen Überlegungen ergibt, und zwar 
sind die Werte bis um den Faktor 10* höher. Diese Behinderung des 
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a-Zerfalls muß auf die Änderung des Drehimpulses oder des Quadru- 
polmomentes (Abweichungen von der Kugelsymmetrie) zurückge- 
führt werden. Eine befriedigende theoretische Deutung liegt noch 
nicht vor. 


7.3. ßB-Zerfall 
7.3.1. Diskussion der Spektren 


Die ß-Spektren zeigen im Gegensatz zu den «-Spektren keine „Linien“, 
die einer bestimmten Energie entsprechen, sondern eine kontinuier- 
liche Energieverteilung (Abb. (6-14)). Weitere Beispiele für P-Spek- 
tren sind in den Abbn. (7-13) und (7-14) wiedergegeben; in diesen Ab- 
bildungen ıst N (E), dıe Zahl der Elektronen mit einer bestimmten 
Energie E, als Funktion der Energie E aufgezeichnet. Das ß-Spek- 
trum des CI-36 (Abb. (7-13)) entspricht einem einzigen Übergang in 


Zahl der Elektronen N(E) ———— 


3000 
magnetische Kraftflußdichte x Krümmungsradius [Gauß - cm] —» 


me m ae ea m a em al 
81,45 169,70 276,80 396,12 523,42 656,10 792,52 
Energie in keV —» 


Abb. (7-13) ß-Spektrum des Cl-36. Nach C. S. Wu u. L. FELDMAN: Physic Rev. 76 
(1949) 693; L. FELDMAN u. C. S. Wu: Physic Rev. 87 (1952) 1091. 
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Energie in MeV ——— 


Abb. (7-14) ß-Spektrum des Cl-38. Nach L. M. LANGER: Physic. Rev. 77 (1950) 50. 


den Grundzustand des Ar-36; das ß-Spektrum des C1-38 (Abb.(7-14)) 
kommt durch die Überlagerung von drei Übergängen zustande (ein 
Übergang in den Grundzustand und zwei Übergänge in angeregte 
Zustände des Ar-38). Die zugehörigen Zerfallschemata sind in den 
Abbn. (7-15) und (7-16) aufgezeichnet. 


(31:10 a) 


B (0,714 MeV) 
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Abb. (7-15) Energiediagramm für den Zerfall des Cl-36. 
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Die kontinuierliche Energieverteilung bedeutet scheinbar einen Ver- 
stoß gegen das Energieprinzip: Der Kern des Mutternuklids befindet 
sich in einem definierten Energiezustand, ebenso der Kern des Toch- 
ternuklids. Die Energie des ausgesandten Elektrons ist jedoch nicht 
gleich der Differenz dieser beiden Energiezustände. Sie schwankt viel- 
mehr zwischen Null und einer Maximalenergie E„.a,. Diese Maxımal- 
energie entspricht der Differenz der Energiezustände im Energiedia- 
gramm. Die mittlere Energie der Elektronen beträgt nur etwa eın Drit- 
tel der Maximalenergie. Die Kontinuierliche Energieverteilung der ß- 
Spektren beruht darauf, daß gleichzeitig mit dem Elektron bzw. Posi- 
tron ein Antineutrino bzw. Neutrino ausgesandt wird, das einen Teil 
der Zerfallsenergie erhält. Die Summe der Energien des Elektrons bzw. 
Positrons und des Antineutrinos bzw. Neutrinos ist gleich der Maxi- 
malenergie: 


E, + E, = Euer (7.30) 


Man unterscheidet einfache P-Spektren, die nur eine Maximalener- 
gie zeigen (Abb. (7-13)), und komplexe B-Spektren mit mehreren Ma- 


°C (37,3min) 


2- 


BT) 
53% 


O+ 


Abb. (7-16) Energiediagramm für den Zerfall des C1-38 (Energien in MeV). 
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ximalenergien (Abb. (7-14)). In Abb. (7-17) sind einige weitere Ener- 
giediagramme für ß-aktıve Radionuklide aufgezeichnet. C-14 und 
F-20 besitzen ein einfaches Energiediagramm (einfaches $-Spektrum). 
C-14 ıst ein reiner ß-Strahler; F-20 sendet zusätzlich y-Strahlen aus. 
O-14, La-140 und Cu-64 zeigen mehrere B-Übergänge. Cu-64 sendet 
sowohl Elektronen als auch Positronen aus und fängt außerdem Elek- 
tronen eın (K-Strahlung). 

Im Gegensatz zu den Elektronen bzw. Positronen, dıe beim P-Zer- 
fall auftreten, besitzen die Konversionselektronen stets eine einheit- 
liche Energie; d. h. sie sind monoenergetisch. Im Spektrum wird nur 
eine „Linie“ beobachtet. Bei der Konversion wird die Energie nicht 
auf ein Elektron und ein Neutrino aufgeteilt, sondern das Konver- 
sıonselektron erhält die gesamte Energie des angeregten Zustandes. 


7.3.2. Theorie des ß-Zerfalls 


Das theoretische Verständnis des ß-Zerfalls bereitete vor Einführung 
der Neutrinohypothese einige Schwierigkeiten. Zunächst stand die 
kontinuierliche Energieverteilung — wıe bereits erwähnt — ım Wider- 
spruch zum Energieprinzip. Nach dem Impulserhaltungssatz sollte der 
Gesamtdrehimpuls eines Systems konstant bleiben. Der Kern B, der 
aus dem Kern A durch f-Zerfall hervorgeht, 


A—BHte,, (7.31) 


hat die gleiche Massenzahl wie der Kern A und muß deshalb entweder 
den gleichen Gesamtbahndrehimpuls haben wie der Kern A oder einen 
Wert, der sich davon um ein ganzzahliges Vielfaches von n unter- 
7L 
scheidet (vgl. Abschn. 2.4.). Auch der Gesamtspin des Kerns B kann 


höchstens um ein ganzzahliges Vielfaches von von dem des Kerns 
TL 


A verschieden sein. Der Spin des Elektrons beträgt aber - _ Nach 
N 


dem Impulserhaltungssatz fehlt also ein Betrag von der Größe x — 

1 
(oder ein anderes ungeradzahliges Vielfaches davon). Schließlich müß- 
te sich nach G]. (7.31) auch die Statistik ändern (entweder von der 
Fermi-Dirac-Statistik zur Bose-Einstein-Statistik oder umgekehrt), 


weil die Zahl der Teilchen sich um eins ändert. Durch die Neutrino- 
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hypothese (Fermi 1934) wurden diese Schwierigkeiten beseitigt. Dem 
Neutrino (Symbol v) wurden die Eigenschaften zugeschrieben, die ım 
Einklang mit der Theorie standen: Keine Ladung, sehr kleine Masse 

| 
000 m.), Kein elektromagnetisches Feld (im 


Gegensatz zu den Lichtquanten), Spin - u gehorcht der Fermi-Di- 


oder Masse Null (m, < 


rac-Statistik. 
Unter Berücksichtigung des Neutrinos v bzw. Antineutrinos v gel- 
ten für den P-Zerfall die folgenden Reaktionsgleichungen: 


pP: In (Kern) — Ip(Kern) + _Je + v (7.32) 
ß* : Ip (Kern) — dn (Kern) + fe -+ v (7.33) 


Man nımmt an, daß sich beim ß" -Zerfall intermediär ein Proton und 
ein negatives Meson bildet, beim ß*-Zerfall ein Neutron und ein po- 
sitives Meson (YUKAWA). 

Der Elektroneneinfang (K-Strahlung) muß durch folgende Glei- 
chung beschrieben werden: 


In(Kern) + _?e (Hülle) — {$n (Kern) + v. (7.34) 


Die aus der Massendifferenz berechenbare Zerfallsenergie AE ist 
gleich der Energie des Neutrinos Z,, der Bindungsenergie des Hüllen- 
elektrons EZ, und der Rückstoßenergie des Kerns Ex 


AE=E,+E, + Ex (7.35) 


Im allgemeinen ist AE von der Größenordnung 1 MeV, d.h. sehr viel 
größer als E,; außerdem ist die Rückstoßenergie Ex des Kerns sehr 
viel kleiner als die Energie E, des Neutrinos. Daraus folgt 


AEscE,; (7.36) 


d. h.,.die beim Elektroneneinfang freiwerdende Energie wird praktisch 
vollständig auf das Neutrino übertragen. 

Der Nachweis der Neutrinos bzw. Antineutrinos ist sehr schwierig, 
weil sie nur eine außerordentlich geringe Wechselwirkung mit Mate- 
rie besitzen (Wirkungsquerschnitt für die Reaktion mit Protonen & 
oa 10° *? cm?). Er gelang auf Grund der Reaktion mit den Protonen 
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des Wassers in einem Tank, der mit sehr großen Szintillationszählern 
ausgerüstet war (1956). Die Neutrinos stammten aus einem Kernre- 
aktor; sie reagierten nach folgender Gleichung: 


v+ip— In +2e. (7.37) 


Diese Reaktion kann als eine Umkehrung der Reaktion (7.32) ange- 
sehen werden. Die gleichzeitige Entstehung eines Neutrons und eines 
Positrons wurde durch Koinzidenzmessungen nachgewiesen. Das Po- 
sitron reagiert sofort mit einem Elektron unter Bildung von zwei y- 
Quanten (Vernichtungsstrahlung). Das Neutron wird durch Zusam- 
menstoß mit Wasserstoffatomen abgebremst und von gleichzeitig an- 
wesenden Cadmiumatomen in einer (n, y)-Reaktion eingefangen. Das 
dabei auftretende y-Quant erscheint einige us später als die Vernich- 
tungsstrahlung. 

Ähnlich wie für «-Strahlen in der Geiger-Nuttallschen Regel lassen 
sich zwischen der Maximalenergie der ß-Strahlung und der Zerfalls- 
wahrscheinlichkeit des betreffenden Nuklids empirische Beziehungen 
aufstellen (SARGENT 1933): 


gi = a + blg Emax- (7.38) 


Für leichte, mittelschwere und schwere Nuklide erhält man getrennte 
Kurven (Sargent-Diagramme). 

FERMI behandelte den ß-Zerfall quantenmechanisch (in ähnlicher 
Weise wie die Aussendung elektromagnetischer Strahlung) und erhielt 
für die Energieverteilung folgende Formel: 


P(Ex) dEx = 
= |MI? FZ,ER) (EX + mo) (ER + 2m.c? Ex)!!? (E,- Ex)? dEx (7.39) 


P ist der Bruchteil der Kerne, die pro Zeiteinheit zerfallen und dabei 
ein B-Teilchen mit der kinetischen Energie Ex aussenden; der Faktor 
G? |M|? ist die relative Wahrscheinlichkeit für den ß-Zerfall (M ist 
eine quantenmechanische Größe, die auch als Matrixelement bezeich- 
net wird); F ist eine Funktion, die den Einfluß der Coulomb-Kräfte 
des Kerns auf das ß-Teilchen beschreibt: Elektronen werden durch die 
positive Ladung des Kerns abgebremst, Positronen werden beschleu- 
nigt. Dadurch verschiebt sich das Spektrum insbesondere ım Bereich 
niedriger Energie: Es werden verhältnismäßig mehr ß” -Teilchen nied- 
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Abb. (7-18) Energieverteilung der Elektronen und Positronen beim Zerfall des Cu-64. 
Nach C. S. Cook u. L. M. LANGER: Physic. Rev. 73 (1948) 601. 


riger Energie gefunden als 8*-Teilchen (vgl. Abb. (7-18)). Die ande- 
ren Größen auf der rechten Seite von Gl. (7.39) stellen einen sta- 
tistischen Faktor dar, der angibt, welcher Bruchteil der Zerfallsener- 
gie E, auf das Elektron übertragen wird. m, ist die Ruhemasse des 
Elektrons. 

Häufig rechnet man auch mit der Verteilung des Moments p, der 
Elektronen. Da die Zahl der Prozesse in beiden Fällen (Verteilung der 
kinetischen Energie Ex oder Verteilung des Moments p.) gleich ist, 
gilt P(Ex) dEx = P(p.) dp.. Die Größe (E£ + 2m, c? Ex)" '* ist bei 
relativistischer Betrachtung gleich dem Moment p.c. Man erhält an- 
stelle der Gl. (7.39) 


P(p.) dp. = cG? |M? F(Z,p) pP? (Es- E)? dp... (7.40) 
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Zur genaueren Prüfung dieser Beziehung führt man eine ‚„‚Fermi-Auf- 
zeichnung‘ oder „Kurie-Aufzeichnung‘ durch. Dabei wird die Größe 
M ın Gl. (7.40) als konstant angenommen. Die Funktion 


Pb) _ TS (E-E 7.41 
er ee (E,- Ex) (741) 


wird in Abhängigkeit von Ex aufgezeichnet. Abb. (7-19) zeigt als Bei- 
spiel eine solche ‚‚Kurie-Aufzeichnung“ für Tritium. Dabei wird eine 
Gerade erhalten, die einen verhältnismäßig genauen Wert für die Ma- 
ximalenergie ZEna, ltefert. Für alle ‚erlaubten‘ ß-Umwandlungen ist 
die Übereinstimmung mit der Theorie gut. Bei den „verbotenen“ ß- 
Umwandlungen sind die Halbwertzeiten verhältnismäßig groß; außer- 
dem weicht das Spektrum sehr stark von dem normalen Verlauf ab. 

Theoretische Werte für die Zerfallskonstante A können durch Inte- 
gration der Gl. (7.39) erhalten werden: 


0 4 8 12 16 20 
Energie der B-Teilchen in keV —> 


Abb. (7-19) Kurie-Aufzeichnung für Tritium. Nach F. T. PORTER: Physic. Rev. 115 
(1959) 450. 
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Für den Fall des „erlaubten“ ß-Zerfalls und verhältnismäßig hoher 
Zerfallsenergie E, können bei Nukliden mit niedriger Ordnungszahl 
die Faktoren G?|M]|? F(Z, Ex) durch eine Konstante G’? ersetzt wer- 
den; die Integration liefert als Näherungswert 


AakE, bzw. IgAsulgk +51IgE,. (7.43) 


Die Steigung 5 stimmt recht gut mit dem Verlauf der Kurven ın den 
Sargent-Diagrammen überein. Bei höheren Ordnungszahlen Z kann 
F(Z, Ex) nıcht mehr als konstant angesehen werden. Zieht man die 
konstanten Größen und das Matrixelement M vor das Integral, so 
wird 


Eo 


A = G”|M]|* | F(Z, EX) (Ex + mac?) (EX + 2m.c? Ex)" (E,- Ex)? dEx 


oO 


en (7.44) 


= G?IM]?f, (7.45) 


wenn man die Größe f zur Abkürzung für das Integral in Gl. (7.44) 
einführt. Da A = 2 ist, sollte 
172 
In2 
G? MI? 


hr = (7.46) 


für alle Nuklide mit ähnlichem Matrixelement M gleich sein. Der 
ftı)2-Wert, der meist kurz als ft-Wert bezeichnet wird, dient deshalb 
zur Klassifizierung des ß-Zerfalls. „Erlaubte“ Umwandlungen besit- 
zen niedrige ft-Werte, ‚„verbotene‘‘ Umwandlungen hohe /t-Werte. 
Durch Auswertung des Integrals in Gl. (7.44) erhält man folgende 
Näherungswerte für f: 


lg/(B”) = 4,0 1gE, + 0,78 + 0,02Z-0,005(Z-NIeE, (1.47) 


2 
Igf(ß*) = 4,0 1gE, + 0,79 - 0,007 Z - 0,009(Z + 1) (1 =) ‚ (7.48) 
lef(K) = 2,0 1gE,-5,6 + 3,5 1g(Z +); (7.49) 


E, ist die Zerfallsenergie in MeV und Z die Ordnungszahl des ent- 
stehenden Nuklids. 
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Das Verhältnis Elektroneneinfang zu ß*-Strahlung ist für ein be- 
stimmtes Nuklid annähernd gegeben durch /(K)/f(ß”); es wächst mit 
der Ordnungszahl Z an und ist bei geringerer Zerfallsenergie E, höher. 
In den meisten Fällen werden K-Elektronen eingefangen, weil diese 
die größte Aufenthaltswahrscheinlichkeit in der Nähe des Kerns be- 
sitzen. Wenn die Zerfallsenergie jedoch geringer ist als die Bindungs- 
energie der K-Elektronen, dann ist nur der Einfang von Elektronen 
aus höheren Bahnen möglich. 

In Tab. 7.4. sind ft-Werte und Auswahlregeln für „erlaubte“ und 
„verbotene“ B-Umwandlungen angegeben. Die Einteilung ist im we- 
sentlichen an dıe Klassifizierung von FERMI angelehnt; die Klassifi- 
zierung von GAMOW und TELLER weicht ein wenig davon ab. Beson- 
ders niedrige ft-Werte zeigen dıe Nuklide, die durch P-Umwandlung 
in ein sogenanntes Spiegelbild-Nuklid übergehen — d.h. in ein Nuklid, 
beı dem die Zahl der Neutronen und der Protonen gegenüber dem 
Ausgangsnuklıd vertauscht ist — z. B. 


UF — !0 +Ie* +V. (7.50) 
Das F-17 besitzt 9 Protonen und 8 Neutronen, das O-17 8 Proto- 
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Abb. (7-20) Energiediagramm für den Zerfall des Sc-46m (Energien in MeV). 
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nen und 9 Neutronen. Eine solche Umwandlung wird als „begünstigt“ 
bezeichnet. 

Als Beispiel für die Anwendung der in Tab. 7.4. aufgeführten Aus- 
wahlregeln sei das Zerfallschema des Sc-46 ausgewählt (Abb. (7-20)). 
Dieses Radionuklid geht zu nahezu 1007/ in den zweiten angeregten 
Zustand des Tochternuklids Ti-46 über. Die Halbwertzeit beträgt 
83,9d = 7,25 : 10°s; aus Gl. (7.47) folgt Ig f = - 0,52 und daraus Ig 
ft = 6,3. Dieser Wert stimmt gut mit dem in Tab. 7.4. für eine „erlaub- 
te normale‘“ Umwandlung angegebenen Wert überein (4 +—>4+, 
AI= 0, keine Änderung der Parität). Der Übergang in den ersten an- 
geregten Zustand findet sehr viel seltener statt, und zwar nur zu 
0,004%%; d. h. t ist um den Faktor 100/0,004 größer. Daraus folgt 
t= 1,81: 10" sundIgft = 13,1. Auch dieser Wert stimmtmit Tab. 7.4. 
überein (2-fach „verbotene“ Umwandlung, 4+—2+, Al=2, keıne 
Änderung der Parität). Für den Übergang in den Grundzustand, der 
4-fach verboten ist, berechnet man eine Wahrscheinlichkeit von etwa 
2.1012 %/, diese ist so gering, daß sie praktisch nicht beobachtet 
werden kann. 

Beim ß-Zerfall tritt noch eine weitere Besonderheit auf, die erstmals 
1957 von Wu am Co-60 nachgewiesen wurde: Die Parität bleibt beim 
P-Zerfall nicht erhalten. Der ß-Zerfall wird zu den „schwachen Wech- 
selwirkungen‘‘ gerechnet. Zu den „starken Wechselwirkungen‘ gehö- 
ren die Kräfte zwischen Protonen und Neutronen(Kernkräfte, Kopp- 


lungskonstante f / Ze a 1), ferner die Kräfte zwischen geladenen 
7L 


Teilchen, die auch für die Aussendung elektromagnetischer Strahlung 

verantwortlich sind (Kopplungskonstante e? / oe — = a 10°?). 
TL 

Die beim ß-Zerfall wirksamen Kräfte zwischen Neutron, Proton, 


Elektron und Neutrino bzw. Antineutrino sınd dagegen nur sehr 
schwach (Kopplungskonstante g? B cc 101°). LEE und YAnG 
Tl 


wiesen 1956 als erste darauf hin, daß bei diesen schwachen Wechsel- 
wirkungen das Gesetz von der Erhaltung der Parität nıcht gilt. 
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7.4. y-Zerfall 
7.4.1. Diskussion der Spektren 


Wie bereits in Abschn. 7.1.3. erläutert, versteht man unter einem y- 
Zerfall den Übergang eines Nuklids von einem angeregten Zustand in 
den Grundzustand (oder in einen tiefer gelegenen angeregten Zustand). 
Dieser Übergang kann durch Aussendung eines y-Quants erfolgen, 
durch Energieübertragung an ein Konversionselektron (innere Kon- 
version) oder gleichzeitige Aussendung eines Elektrons und eines Po- 
sitrons. Die letztere Möglichkeit ist nur dann gegeben, wenn die Zer- 
fallsenergie größer ist als die Energie, die zur Paarbildung (Erzeugung 
eines Elektrons und Positrons) erforderlich ist (1,02 MeV); die Paar- 
bildung tritt beim y-Zerfall verhältnismäßig selten auf. 

Im Gegensatz zu den f-Spektren sind die y-Spektren monoenerge- 
tisch; d. h., bei radioaktiven Zerfallsprozessen werden immer nur y- 
(uanten bestimmter Energie ausgesandt (E = h- v). Diese Energie ent- 
spricht genau der Energiedifferenz AE zwischen dem angeregten Zu- 
stand und dem Grundzustand — oder einem tiefer gelegenen angereg- 
ten Zustand. Die Messung der y-Spektren hat deshalb große Bedeu- 
tung für die Aufstellung von Energiediagrammen. Dabei ıst zu be- 
achten, daß das y-Spektrum in der Nuklidkarte und in Tabellen 
nicht bei dem Nuklid aufgeführt wird, das dieses Spektrum aus- 
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Abb. (7-21) Energiediagramm für den Zerfall des Cs-137 (Energien in MeV). 
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Abb. (7-22) Energiediagramm für den Zerfall des Co-60m (Energien in MeV). 


sendet, sondern bei dem Mutternuklid, aus dem der angeregte Zu- 
stand durch «- oder $-Umwandlung hervorgeht. Beispiele für y-Spek- 
tren haben wir bereits in Abschnitt 6.4.3. kennengelernt (Abbn. (6-21) 
und (6-22)) ; die dazugehörigen Energiediagramme (Zerfallschemata) 
sind ın den Abbn. (7-21) und (7-22) aufgezeichnet. 
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7.4.2. Theorie des y-Zerfalls 


Die Theorie des y-Zerfalls basiert auf dem Modell eines elektromag- 
netischen Multipols. Ein solcher Multipol kann sein elektrisches oder 
sein magnetisches Moment durch Aussendung elektromagnetischer 
Strahlung ändern. Man unterscheidet deshalb elektrische Multipol- 
strahlung (E) und magnetische Multipolstrahlung (M). In beiden Fäl- 
len kann sich die Drehimpulsquantenzahl des Kerns um eine oder 
mehrere Einheiten ändern, wobei das y-Quant wegen des Impulser- 


ee 
haltungssatzes einen entsprechenden Drehimpuls Z - 5 mitnımmt. 
TL 


Im Falle von Photonen ist Z eine ganze Zahl (L= 1,2, 3...); L= 0 ist 
ausgeschlossen, weil das y-Quant mindestens die Spinquantenzahl | 
besitzt. Die vom Multipol ausgesandte Strahlung wird durch die Zahl 
L charakterisiert; 2" gibt die Ordnung der Strahlung an (Z = 1 ist die 
Strahlung eines Dipols, Z = 2 die eines Quadrupols, Z = 3 die eines 
Oktupols usw.). Die elektrischen und magnetischen Multipolstrahlun- 
gen unterscheiden sıch hinsichtlich ihrer Parität. Elektrische Multi- 
polstrahlung besitzt gerade Parität, wenn L gerade ist, magnetische 
Multipolstrahlung gerade Parität, wenn Z ungerade ist. Da es sich 
beı der Aussendung elektromagnetischer Strahlung um eine starke 
Wechselwirkung handelt, gilt der Satz von der Erhaltung der Parität; 
d. h., dıe Parıtät des gesamten Systems, bestehend aus dem Kern und 
dem y-Quant, bleibt erhalten. 

Die Wahrscheinlichkeit für den y-Zerfall ıst gleich der Summe der 
Einzelwahrscheinlichkeiten für die Aussendung der verschiedenen Ar- 
ten von y-Quanten. Diese Einzelwahrscheinlichkeiten nehmen aber 
mit steigenden L-Werten sehr stark ab (um etwa den Faktor 10° bis 
10° beim Übergang von Z zu L-+ 1); außerdem ist für einen bestimm- 
ten Multipol.die Wahrscheinlichkeit der elektrischen Multipolstrah- 
lung um etwa zwei Größenordnungen höher als die der magnetischen 
Multipolstrahlung. Dies hat zur Folge, daß aus der Reihe der Einzel- 
wahrscheinlichkeiten die erste überwiegt, die nicht durch die Auswahl- 
regeln ausgeschlossen ist. 

Legt man das Schalenmodell des Atomkerns zugrunde, so folgt 
nach WEISSKoPF für die Zerfallskonstanten A bei Aussendung elektri- 
scher Multipolstrahlung: 


2L+1 
Ag = 2,4 S(r, AUPy2L ) 1021 5-1 (7.51) 
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und bei Aussendung magnetischer Multipolstrahlung 


2L+1 
Ay = 0,55 SA 23 (r, AUPy2L 3 10?!571. (7.52) 


In diesen Gleichungen bedeuten: r,4''? = rx den Kernradius in 
10"1?°cm.(r, = 1,4: 10°"?cm; A = Massenzahl), E die Energie der 
y-Quanten in MeV und 


_ 2(L+D 3 ..\2 | 
ea ae 2L+1)P nn =) u 


Für L=1ıst $ = 0,5 
2 S=4,8 -10°° 
= 3 S = 6,25: 10”? 
L=:4 5.3: #107 


Die nach diesen Gleichungen für die Massenzahl A = 100 berechneten 
Halbwertzeiten sind in Tab. 7.5. angegeben. Da in dem Modell nicht 


Tabelle 7.5. 
Berechnete Werte für dıe Halbwertzeit des y-Zerfalls nach dem Modell der 
Multipolstrahlung 


Anderung der Änderung! Halbwertzeit in s bei einer Energie 
Art der Quantenzahl L der: der Strahlung von 
Strahlung für den Parität 0,2 MeV | 0,05 MeV 


Bahndrehimpuls 
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alle Eigenschaften des Atomkerns berücksichtigt sind, können die 
Werte nur als Näherungswerte angesehen werden. 

Die Auswahlregeln für den y-Zerfall lassen sich in der folgenden 
Gleichung zusammenfassen: 
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Lo L2|L-n. (7.54) 


I, ıst der Kernspin im Anfangszustand, /, der Kernspin ım Endzu- 
stand. Darüber hinaus gilt der Satz von der Erhaltung der Parität. 
Er besagt, daß elektrische Multipole mit geraden L-Werten und mag- 
netische Multipole mit ungeraden ZL-Werten erlaubt sind, wenn An- 
fangs- und Endzustand gleiche Parität besitzen; andererseits sind nur 
elektrische Multipole mit ungeraden L-Werten und magnetische Mul- 
tipole mit geraden L-Werten erlaubt, wenn Anfangs- und Endzustand 
verschiedene Parität besitzen. Da Photonen die Spinquantenzahl 1 ha- 
ben, können Übergänge I, = 0 I, = O nicht durch Aussendung von 
einem y-Quant stattfinden. Wenn sich bei diesem Übergang die Pari- 
tät nicht ändert, kann an Stelle eines y-Quants ein Konversionselek- 
tron ausgesandt werden (z. B. bei Ge-72) oder, wenn die Anregungs- 
energie AE genügend hoch ist (AE > 1,02 MeV),ein Elektron und ein 
Positron (z. B. bei Po-214). | 

Die auf Grund dieser Auswahlregeln nach den Gln. (7.51) und (7.52) 
berechneten Werte stimmen im allgemeinen hinsichtlich der Größen- 
ordnung mit den beobachteten Werten überein; Abweichungen um 
den Faktor 10? oder mehr sind selten. Dies ist gleichzeitig eine Stütze 
für dasSchalenmodell des Atomkerns, das bei der Berechnung der Gln. 
(7.51) und (7.52) zu Grunde gelegt ist. Nach dem Schalenmodell sind 
bei den Nukliden kurz vor Erreichen der magischen Zahlen Z bzw. 
N = 50, 82 und 126 angeregte Energiezustände mit niedrigen Anre- 
gungsenergien zu erwarten, die sich in ihrem Kernspin sehr stark vom 
Grundzustand unterscheiden und infolgedessen sehr hohe Halbwert- 
zeiten für den y-Zerfall zeigen sollten. Tatsächlich wurden ın diesen 
Bereichen die „Inseln der Kernisomerie‘ gefunden, d. h. Nuklide mit 
meßbaren Halbwertzeiten für den y-Zerfall. 


7.4.3. Isomere Umwandlung 


Der erste Fall der Kernisomerie wurde 1921 von HAnn aufgefunden, 
der auf chemischem Wege nachwies, daß das ?”*Pa in zwei isomeren 
Zuständen auftritt, die als UX, und UZ bezeichnet wurden. Das Zer- 
fallschema ist in Abb. (7-23) aufgezeichnet. Beide Isomere entstehen 
aus *°*Th (UX,). UX, (tı,2 = 1,17 min) befindet sich im höheren An- 
regungszustand (Pa-234m) und geht zu annähernd 10074 direkt in 
34 (U II) über. UZ hat eine längere Halbwertzeit (t,,2 = 6,75 h). 
Erst die Herstellung „künstlicher“ Radionuklide durch Kernreak- 
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Abb. (7-23) Energiediagramm für den Zerfall des Pa-234m (Energien in MeV). 


tionen führte zur Entdeckung vieler weiterer Beispiele der Kernisome- 
rie. So wurden beim Br-80 zwei isomere Zustände gefunden, die eben- 
falls auf chemischem Wege getrennt werden konnten; das Zerfalls- 
schema ist in Abb. (7-24) wiedergegeben. Zwei weitere Beispiele sınd 
in Abb. (7-25) enthalten. Aus der Änderung des Kernspins und der 
Parität können mit Hilfe der in Gl. (7.54) zusammengefaßten Aus- 
wahlregeln und der Gln. (7.51) bzw. (7.52) theoretische Werte für die 
Zerfallskonstante berechnet werden. 
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Abb. (7-25) Energiediagramm für den Zerfall von a) In-Il3m b) Cd-115m bzw. 
Cd-115 (Energien in MeV). 


Insgesamt sind heute etwa 250 Fälle von Kernisomerie bekannt — 
d.h. von Nukliden, bei denen die Halbwertzeit des y-Zerfalls meßbar 
ist (14,2 = 10°'" s bis zu vielen Jahren). Die Kernisomerie wurde erst- 
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mals von WEIZSÄCKER 1936 auf die relativ große Änderung des Kern- 
spins beim Übergang vom angeregten Zustand in den Grundzustand 
zurückgeführt. Während die Mehrzahl der y-Übergänge unmeßbar 
rasch abläuft —d. h. mit Halbwertzeiten < 10 '! s— ist bei größeren 
Unterschieden ım Kernspin mit meßbaren Halbwertzeiten zu rechnen. 
Wie Tab. 7.5. zeigt, ist dabei ein kontinuierlicher Übergang zu erwar- 
ten: je größer die Änderung des Kernspins, desto größer die Halb- 
wertzeit. In Tab. 7.6. sind einige Beispiele von isomeren Umwand- 


Tabelle 7.6. 
Beispiele für isomere Umwandlungen (I.U.) 


Radionuklid Halbwertzeit Frereie der LU. 


in MeV 

Na 20 ms 0,472 

a] 32 min 0,145 

nl] 0,74 s 0,66 

Se 2,44. d 0,271 

omSe 205 0,142 

ee 10,5 min 0,059 

79mSe 3,9 min 0,096 

8imse 57 min 0,103 

SomBr 4,38h 0,049; 0,037 

Say: 14h 0,381 

Mr 0,81 s 2,32 
HOFER 40 s 0,088 
mag 253d 0,116 
lm 48,6 mın 0,150; 0,247 
ELSMT 7, 1,66 h 0,393 
,d 2,26 d 0,233 
135mBy 28,7h 0,268 
13mBa 2,55 min 0,662 
Pr, 1,4 min 0,058 
nz, > 5a 0,161 
ae 43 min 0,375; 0,158 
RT 0,54 s 0,222; 0,385 
ns 0,8 s 1,06; 0,57 
2m pa 1,17 min 0,021 


lungen zusammengestellt. Die Halbwertzeiten entsprechen annähernd 
den nach den Gin. (7.51) und (7.52) berechneten Werten. Die meisten 
langlebigen isomeren Zustände senden y-Strahlung vom Typus M 4 
aus. 
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Die Untersuchung der isomeren Zustände hat in den vergangenen 
Jahren große Bedeutung für die Vorstellungen vom Aufbau der Atom- 
kerne gewonnen und wichtige Beiträge für das Kollektiv-Modell (vgl. 
Abschn. 2.10.) geliefert. 


7.4.4. Innere Konversion 


Wie bereits erwähnt (Abschn. 7.1.3.), kann ein Nuklid, das sich ın 
einem angeregten Zustand befindet, seine Anregungsenergie auch an 
ein Elektron der Atomhülle abgeben (innere Konversion). Die Ge- 
samtwahrscheinlichkeit für den Übergang eines Nuklids in den Grund- 
zustand (oder in einen tiefer gelegenen angeregten Zustand) ist somit 
gegeben durch 


Mei ee (7.55) 


wenn 4, die partielle Zerfallskonstante für die Aussendung von y- 
Quanten und A, die partielle Zerfallskonstante für die Aussendung von 
Konversionselektronen ist. Der Konversionskoeffizient & ist gleich 
dem Verhältnis dieser beiden Zerfallskonstanten (vgl. Abschn. 7.1.3.): 


u Le, (7.56) 


Die partiellen Konversionskoeffizienten für die innere Konversion 
von Elektronen der K-Schale, L-Schale usw. sind 


A e 
Ak = 1 ‚u = a USW. (7.57) 
Der Gesamtkonversionskoeffizient beträgt: 
= 0x + &L eg (7.58) 


Die Elektronen, die bei der inneren Konversion auftreten, zeigen ein 
Linienspektrum (vgl. Abb. (7-26)) — im Gegensatz zum ß-Zerfall. 
Die Energie E, der Elektronen ist gleich der Zerfallsenergie AE, .ab- 
züglıch der Bindungsenergie Ex bzw. E, der Elektronen: 


EeK) — AE- Ex bzw. Eau) Z— AE- Er: (7.59) 
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Abb. (7-26) Linienspektrum von Konversionselektronen (Pb-204m;). 


Die Unterschiede der Elektronenenergien, z.B. 


Ee) = E«K) = Ex -E,, (7.60) 


sind charakteristisch für das betreffende Element (Ordnungszahl Z) 
und können deshalb zur Identifizierung dienen. 

Im Anschluß an die Aussendung eines Konversionselektrons wird 
charakteristische Röntgenstrahlung emittiert (ebenso wie beim Elek- 
troneneinfang), wobei die vorhandene Lücke ebenfalls meist durch ein 
Elektron aus der nächst höheren Schale aufgefüllt wird (z. B. K,-Strah- 
Jung nach Aussendung eines Konversionselektrons aus der K-Schale). 
Auch im Anschluß an die innere Konversion können durch inneren 
Photoeffekt Auger-Elektronen entstehen. 

Bei der Berechnung der Konversionskoeffizienten gehen die Ampli- 
tuden der Wellenfunktionen der Elektronen in unmittelbarer Nähe 
des Kerns ein. Die Konversionskoeffizienten steigen mit der Ord- 
nungszahl und der Änderung A/desKernspins beim Übergang vom an- 
geregten Zustand in den Grundzustand (bzw. einen tiefer gelegenen 
angeregten Zustand) an und werden mit zunehmender Energiediffe- 
renz kleiner. In Tab. 7.7. sind einige Werte angegeben, die durch Rech- 
nung erhalten wurden. 
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Die experimentelle Bestimmung der Konversionskoeffizienten ist 
schwierig, weıl die genauen Zählausbeuten für die Konversionselek- 
tronen und die y-Quanten bekannt sein müssen. Einfacher ist die Be- 
stimmung des Verhältnisses ax/«, aus den relativen Intensitäten, z. B. 
in einem Elektronenspektrograph. Bei Kenntnis dieses Verhältnisses 
sind Aussagen über dıe Ordnung des Multipols und damit über A/und 


Tabelle 7.7. 
Konversionskoeffizienten für die K- und L-Schale 


Z Übergangstyp E, = 0,07665 MeV E, = 0,551 MeV 
Ok u x &L 
25 E, 7,16:10°2 6,81:-10°3 2,98-10°* 2,57: 1075 
M, 5,52-.10°? 4,9810? 5,04 -10°* 4,38 - 10° 
E; 1,11 1,12: 10°! 1,01-10°° 8,87: 10°? 
M, 7,18:10°° 7,45-10°? 1,58-10°° 1,39 - 10°* 
E3 13,1 1,88 3,04 -10°° 2,76: 10”* 
M; 8,90 1,15 4,66 :10°° 4,26: 10°* 
E4 1,48: 10° 34,1 8,75-10°° 8,29. 10”* 
Mı 1,11:10° 18,6 1,36 10°? 1,29: 10°° 
70 E; 5,54-10°' 9,35-10°? 4,91-10°° 6,94:10°* 
M; 6,32 8,75-10°1 3,37:10°? 4,66: 10°? 
E, 1532 5,81 1,33 10°? 2,79. 10°° 
M; 59,9 21,7 1,00: 10°! 1,81: 10°? 
E3 2.33 2,11:10° 3,38-10°? 1,23: 10°? 
M;3 2,02 : 10? 4,94 10°: 2,52-10°1 5,78. 10”? 
E4 3,50 4,45:10° 9,37:10°? 5,13. 10°? 
M, 4,65 : 10? 9,99-10° 6,2210! 1,87. 107 
Werte aus: 


M.E. Rose: International Conversion Coefficients. North Holland Publ. 
Comp., Amsterdam 1958. 


die Änderung der Parität möglich. Im Hinblick darauf sind auch die 
Messungen der Quotienten &, ı/&Lır &ı/& um &ı/&m usw. von großem 
Interesse. (Die Indizes L,, Li1, Lin entsprechen den 25; ,, bzw. 2pı 2 
bzw. 2p3,, Elektronen). Bei schweren Nukliden sind die Zerfallsener- 
gien oft kleiner als die Bindungsenergie der Elektronen der K-Schale, 
sodaß nur Konversionselektronen aus der L-Schale und höheren Scha- 
len beobachtet werden. 
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7.5. Spontanspaltung 


Der Vergleich der für die Spontanspaltung gefundenen Halbwertzei- 
ten (Tab. 7.2.) zeigt, daß diese mit wachsender Ordnungszahl sehr 
stark abnehmen. Nach dem Modell von der Spaltung eines Flüssig- 
keitströpfchens sollte die Spontanspaltung von der Größe Z?/A ab- 
hängen. In Abb. (7-27) ıst der Logarıthmus der Halbwertzeit für die 
Spontanspaltung als Funktion von Z?/A für g, g-Kerne aufgezeichnet. 
Daraus wird deutlich, daß ein gegebenes Element bei einer mittleren 
Massenzahl am stabilsten gegen Spontanspaltung ist (z. B. Pu-240); 
bei höheren oder niedrigeren Massenzahlen fällt die Halbwertzeit für 
die Spontanspaltung ab (z. B. Pu-244 oder Pu-236). Für g,g-Kerne 
zeichnet sich somit eine gewisse Gesetzmäßigkeit ab; andere Kerne 


Abb. (7-27) Logarithmus der Halbwertzeit für die Spontanspaltung (in s) als Funktion 
von Z?/A für g,g-Kerne. 
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zeigen demgegenüber sehr viel längere Halbwertzeiten für die Spon- 
tanspaltung. 

Die Spontanspaltung kann formal in verschiedene Abschnitte auf- 
geteilt werden (Abb.(7-28)): 


ö 
o Ol 
7: x 


Abb. (7-28) Schema der Spontanspaltung. 


a) Der Kern mit der Massenzahl A und der Ordnungszahl Z schnürt 
sich ein. Dabei wird angenommen, daß zumindest in einem Teil 
eine magische Zahl von Protonen oder Neutronen bevorzugt wird. 

b) Der Kern trennt sich in 2 Spaltstücke. Findet diese Trennung an 
der Stelle A statt, so entstehen zwei Spaltstücke von etwa gleicher 
Masse (symmetrische Spaltung), wobei das linke (annähernd ku- 
gelförmige) Bruchstück nur eine geringe Anregungsenergie besitzt, 
das rechte Bruchstück jedoch eine hohe Anregungsenergie. Am 
wahrscheinlichsten ist eine Trennung an der Stelle B, wobei zwei 
asymmetrische Spaltstücke etwa gleicher Anregungsenergie entste- 
hen. Eine Spaltung an der Stelle C schließlich bedeutet die Bildung 
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von zwei Spaltstücken sehr verschiedener Masse, wobei das linke 
Spaltstück die größere Anregungsenergie besitzt. 
Die Spaltstücke geben den Großteil ihrer Anregungsenergie durch 
„Verdampfen‘ von Neutronen ab. Gelegentlich werden auch gela- 
dene Teilchen emittiert. Die restliche Anregungsenergie wird 
schließlich in Form von Photonen abgegeben. Während die Nu- 
kleonen vor Beginn der Teilung durch die Kernkräfte zusammen- 
gehalten wurden, macht sich nun die Coulombsche Abstoßung der 
beiden Bruchstücke bemerkbar, die eine sehr viel größere Reich- 
weite besitzt als die Kernkräfte. Die Coulombsche Abstoßung be- 
wirkt, daß sich die Spaltstücke mit hoher kinetischer Energie von- 
einander entfernen. | 
d) Die Spaltstücke, die noch einen hohen Neutronenüberschuß be- 
sıtzen, wandeln sich durch eine Kette von aufeinanderfolgenden 
ß_ -Zerfällen um. Während die vorausgehenden Prozesse nicht im 
einzelnen verfolgt werden können, weil sie sehr rasch ablaufen 
(< 10°? s), kann der ß”-Zerfall der Spaltstücke im allgemeinen 
gemessen werden. 

Abb. (7-29) gibt eine Übersicht über die Ausbeute bei der Spontan- 
spaltung von Cm-242 als Funktion der Massenzahl. Dabei tritt deut- 
lich hervor, daß die Spaltung asymmetrisch verläuft; gleich schwere 
Bruchstücke treten nur selten auf. 

Die theoretische Behandlung der Spontanspaltung kann ähnlich er- 
folgen wie die des «-Zerfalls. Auch ın diesem Falle ist eine Potential- 
schwelle vorhanden, die durchdrungen werden muß. Die Wahrschein- 
lichkeit der Durchdringung — d. h. die „„Durchlässigkeit‘‘ der Poten- 
tialschwelle — ıst gegeben durch eine der Gl. (7.25) entsprechende Be- 
ziehung. Die Auswertung liefert jedoch noch keine mit dem Experi- 
ment vergleichbaren Ergebnisse. 

Extrapoliert man die in Abb. (7-27) aufgezeichneten Daten für grö- 
Bere Z?/A-Werte, so folgt, daß Halbwertzeiten für die Spontanspal- 
“ tung von ungefähr 10" 2° s bei Z?/A = 50 erreicht werden. Diese Zeit 
ist als ein Grenzwert anzusehen, weil sie etwa einer Kernschwingung 
entspricht. Dann ist bei der Spaltung keine Potentialschwelle mehr zu 
überwinden bzw. zu durchdringen; der Kern spaltet sich sofort. Das 
bedeutet aber, daß Elemente mit Ordnungszahlen Z > 130 nicht mehr 
existenzfähig sein sollten. Die Theorie liefert Grenzwerte für Z*/A, die 
zwischen etwa 44 und 47 liegen. Es fragt sich, inwieweit diese Extrapo- 
lationen zulässig sind, insbesondere in der Nähe von magischen 
Zahlen. 


Se 


c 
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Ausbeute in fo ——— 


90 100 10 120 130 140 
Massenzahl A ———— 


Abb. (7-29) Ausbeute als Funktion der Massenzahl bei der Spontanspaltung des: 
Cm-242. Nach E. P. STEINBERG u. L. E. GLENDENIN: Physic. Rev. 95 (1954) 431. 
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Übungen zu Kapitel 7 


. Ist bei folgenden Radionukliden ß*-Zerfall möglich: Be-7, Ar-37, 


Ca-41, V-50, Cr-51, Mn-54, Fe-55, Ni-59? 


. Die Energie der von Nd-144 ausgesandten a-Teilchen beträgt 


1,83 MeV. Wie groß ist die Zerfallsenergie? 


. Co-60 zerfällt unter Aussendung von ß”-Strahlung (0,31 MeV) 


und y-Strahlung (1,17 MeV und 1,33 MeV). Man zeichne das Zer- 
fallsschema auf. Wie groß ist die durchschnittliche Anfangsge- 
schwindigkeit der ß” -Teilchen im Verhältnis zur Lichtgeschwin- 
digkeit? Wie groß sind die Wellenlängen der y-Strahlung? 


. Wie groß ist der ft-Wert für die ß -Umwandlung folgender Radio- 


nuklide: H-3, C-14, P-32 und S-35? Um welche Art von Um- 
wandlungen handelt es sich? 


. Welche Näherungswerte berechnet man für das Verhältnis von 


Elektroneneinfang zu ß*-Strahlung für folgende Radionuklide: 
Co-58, Cu-64, Cs-130 und Sm-143? 


. Man berechne Näherungswerte für die Zerfallskonstante der iso- 


meren Umwandlung von Br-80 m, Rb-81 m und Ce-139 m. Die 
Übergänge sind: 


0,049 MeV _ 0,037 MeV 
Beim 2 yore 
0,085 MeV 


Rb-81 m:9/2 + ——— 3/2- (50%, 


0,746 MeV 


Ce-139 m: 11/2- 3a 
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7. Cf-252 zeigt neben dem a-Zerfall auch Spontanspaltung; 3,1% 
aller Zerfälle sind Spontanspaltungen. Die Halbwertzeit des 
Cf-252 ist 2,65 a. Wie groß sind die partiellen Zerfallskonstanten 
für die Spontanspaltung und den «-Zerfall? 


8. Kernreaktionen 


8.1. Kernreaktionen als binukleare Reaktionen 


Die Untersuchung von Kernreaktionen und die Gewinnung von Ra- 
dionukliden sind wichtige Arbeitsgebiete der Kernchemie. Jeder Kern- 
chemiker muß deshalb die Grundlagen für die Herstellung der ge- 
wünschten radioaktiven oder stabilen Nuklide durch Kernreaktionen 
in einem Reaktor oder in einem Beschleuniger kennen. Die erforder- 
lichen Überlegungen und Berechnungen muß er selbst ausführen. 

Der einfachste Fall einer Kernreaktion ist der radioaktive Zerfall, 
der in Kapitel 5 behandelt wurde. Dieser erfolgt spontan mit einer be- 
stimmten Wahrscheinlichkeit, die durch dıe Zerfallskonstante A ge- 
geben ist. Die allgemeine Reaktionsgleichung für den radioaktiven 
Zerfall lautet (vgl. Gl. (5.1)) 


A—B+tx+AE. (8.1) 


Diese Gleichung besagt: Ein Nuklid A zerfällt in ein Nuklid B und 
ein Teilchen x; dabei wird die Energie AE frei, die nach der Einstein- 
schen Beziehung AE= AM: c* aus der Differenz der Nuklidmassen 
AM berechnet werden kann. Der radioaktive Zerfall ist eine mono- 
nukleare Reaktion (Reaktion 1. Ordnung). 

Die erste künstliche Kernumwandlung wurde 1919 von RUTHER- 
FORD beschrieben. Er verwendete die «-Strahlen des Po-214 (RaC’) als 
Geschosse und konnte die Umwandlung von N-14 in O-17 durch die 
Bildung von Protonen nachweisen; die Reaktion wurde in der Nebel- 
kammer beobachtet. In sehr viel größerem Umfange konnten künst- 
liche Kernumwandlungen durchgeführt werden, nachdem CHADWICK 
ım Jahre 1932 das Neutron entdeckt hatte; das Neutron kann nämlich 
sehr viel leichter in einen Atomkern eindringen als ein geladenes Teil- 
chen — z.B. ein Proton oder eın a-Teilchen —, weil es durch den posi- 
tiv geladenen Atomkern nicht abgestoßen wird. Deshalb sind die Aus- 
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beuten von Kernreaktionen bei Verwendung von Neutronen verhält- 
nısmäßig hoch. 
Die allgemeine Formulierung für eine Kernreaktion lautet 


A+tx—BHty+tJAE (8.2) 


Diese Gleichung besagt: Ein Nuklid A wird mit einem Strahl von Teil- 
chen bzw. Quanten x beschossen; dabeı entsteht ein Nuklid B und ein 
Teilchen oder ein Quant y. Die Energie AE wird frei; ist AE negativ, 
so muß Energie aufgewendet werden. Diese binukleare Reaktion kann 
ebenso wie eine mononukleare Reaktion im Sinne einer chemischen 
Reaktionsgleichung geschrieben werden. Dabei müssen die Summen 
der Massenzahlen und der Ordnungszahlen auf beiden Seiten gleich 
sein. Die oben erwähnte Kernumwandlung, die von RUTHERFORD be- 
obachtet wurde, lautet in ausführlicher Schreibweise 


14N + 4He — 170 + !H. (8.3) 


Für Kernreaktionen ist auch eine Kurzschreibweise üblıch, z. B. an 
Stelle von Gl. (8.3) 


N (ap) 0, (8.4) 


oder statt der allgemeinen Gleichung für (binukleare) Kernreaktionen 
(8.2) 


A(k,y)B. (8.5) 


Dabei benutzt man für die Geschosse x oder die entstehenden Teil- 
chen y die Symbole n (Neutron), p (Proton), d (Deuteron), & (Alpha- 
teilchen) usw. Die Energie AE kann aus der Differenz der Nuklidmas- 
sen berechnet werden; nähere Angaben über die Energetik von Kern- 
reaktionen sind im Abschnitt 8.2. enthalten. Außer der Energie bzw. 
der Masse müssen bei einer Kernreaktion auch der Impuls, der Dreh- 
impuls, die Statistik und die Parität (letztere nur bei ‚starken‘ Wech- 
selwirkungen) erhalten bleiben. 

Das Nuklid A, das bei einer Kernreaktion beschossen wird bzw. die 
Substanz, die das Nuklid A enthält, werden in Form eines ‚„Targets‘“ 
vorgelegt. Diese Bezeichnung ist aus dem Angelsächsischen entnom- 
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men; eine passende deutsche Bezeichnung hat sich noch nicht einge- 
bürgert. Bei der praktischen Durchführung von Kernreaktionen ist 
zu beachten, ob ein Reinelement oder ein Mischelement vorgelegt 
wird. Handelt es sich um ein Mischelement — d. h. um mehrere Iso- 
tope — so müssen alle Kernreaktionen berücksichtigt werden, 
die mit den verschiedenen Isotopen ablaufen können. Wenn man 
nicht ein Element, sondern eine chemische Verbindung vorlegt, 
so sınd alle Kernreaktionen der einzelnen Isotope der in der Ver- 
bindung vorhandenen Elemente in Betracht zu ziehen. Der Pro- 
duktkern B einer Kernreaktion kann stabil oder instabil (radıoaktıv) 
sein. ‚Stabile Produktkerne lassen sich sehr viel schwieriger nachwei- 
sen als ınstabile, die auf Grund ihrer Radioaktivität mit hoher Emp- 
findlichkeit gemessen werden können. 

Die wesentlichen Unterschiede zwischen einer chemischen Reak- 
tion und einer Kernreaktion lassen sich in folgenden Punkten zusam- 
menfassen: 

a) Bei chemischen Reaktionen wird der Umsatz von wägbaren Stoff- 
mengen betrachtet (z. B. 1 Mol), bei Kernreaktionen dagegen die 
Umwandlung einzelner Atome. Dementsprechend werden bei che- 
mischen Reaktionen die Reaktionsgrößen (z. B. die Reaktions- 
enthalpıe) im allgemeinen auf 1 Mol bezogen, bei Kernreaktionen 
aber auf 1 Atom. 

b) Bei chemischen Reaktionen bleiben die Nuklide, und damit auch 
dıe Atome der einzelnen Elemente, erhalten; bei Kernreaktionen 
dagegen entstehen andere (isotope oder nicht-isotope) Nuklide. 

c) Für chemische Reaktionen gilt das Gesetz von der Erhaltung der 
Masse; d. h., es wird keine Materie erzeugt oder aufgebraucht 
(m = const). Bei Kernreaktionen wırd Materie ın Energie umge- 
wandelt oder umgekehrt; es gilt das Gesetz von der Erhaltung der 
Summe von Masse und Energie (mc? + E= const). 

d) Die Energiebeträge, die bei chemischen Reaktionen umgesetzt wer- 
den, sind verhältnismäßig klein; sie sind von der gleichen Größen- 
ordnung wie die Energie der chemischen Bindungen, die beı der Re- 
aktion gespalten oder geknüpft werden (1 bis einige eV). Die Ener- 
giebeträge, die bei Kernreaktionen auftreten, sind im Mittel um 
etwa 6 Größenordnungen höher; sie entsprechen den Kernkräften, 
die zwischen den Nukleonen wirksam sind (einige MeV). 


Ähnlich wie man in der chemischen Reaktionskinetik als Zwischen- 
stufe einen Übergangszustand (aktivierten Komplex) annimmt, for- 
muliert man auch bei Kernreaktionen in vielen Fällen eine instabile 


254 8. Kernreaktionen 


Zwischenstufe, die nur eine außerordentlich kurze Zeit (< 10”! s) 
existiert. Diese instabile Zwischenstufe wird als Zwischenkern (angel- 
sächsisch „‚compound nucleus‘‘) bezeichnet. Berücksichtigt man die- 
sen Zwischenkern (Symbol C), so erhält man an Stelle der Gl. (8.2): 


SE Rn En (8.6) 


Während die Wahrscheinlichkeit für eine mononukleare Reaktion 
(d. h. für den radioaktiven Zerfall) durch die Zerfallskonstante A ge- 
geben ist, sind für den Ablauf einer binuklearen Kernreaktion zwei 
Wahrscheinlichkeiten maßgebend, und zwar 


a) die Wahrscheinlichkeit für den ersten Teilschritt der Reaktion (8.6), 
d.h. dafür, daß das Teilchen x ın das Nuklid A eindringt und den 
Zwischenkern C bildet, und 

b) die Wahrscheinlichkeit für den zweiten Teilschritt der Reaktion 
(8.6), d. h. dafür, daß der Zwischenkern C ın dem gewünschten 
Sinne unter Bildung des Nuklids B zerfällt. 


Zu den Kernreaktionen werden auch die Streuprozesse an Atom- 
kernen gerechnet. Man unterscheidet elastische Streuung 


A+x—AHx (8.7) 
und unelastische Streuung 
a a (8.8) 


Bei der elastischen Streuung wird keine Anregungsenergie übertragen. 
Bei der unelastischen Streuung dagegen nimmt das Nuklid A einen 
Energiebetrag AE auf, den es für den Übergang in einen angeregten 
Zustand benötigt. Die Messung der Energiedifferenz AE der Teilchen 
x vor und nach der unelastischen Streuung erlaubt somit die Aufstel- 
lung eines Energiediagrammes für das Nuklid A, ın dem die angereg- 
ten Zustände aufgezeichnet sınd. Deshalb ist die Untersuchung von 
Streuprozessen für die Kernphysik von großer Bedeutung. In der 
Kernchemie spielen diese Vorgänge nur eine untergeordnete Rolle; 
sie werden deshalb hier nicht näher behandelt. 
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8.2. Energetik 


Kernreaktionen können ähnlich behandelt werden wie chemische Re- 
aktionen. Der Reaktionsenthalpie AR entspricht die Energie AE, 
die bei einer Kernreaktion frei wird und häufig auch als O-Wert be- 
zeichnet wird. Die Reaktionsenthalpie A wird aus der Differenz der 
Bildungsenthalpien der Reaktionspartner berechnet, die Energie AE 
einer Kernreaktion aus der Massendifferenz. Bezeichnet man die Mas- 
sen der an der Kernreaktion (8.2) beteiligten Atomkerne mit m, so 
folgt aus der Einsteinschen Beziehung 


AE = (m, + m, - mg -m,) (8.9) 
(c ıst die Lichtgeschwindigkeit). Führt man die Nuklidmassen M eın, 
M=m+Z':m, (8.10) 

so ist 
AE= (M, + M,- M»-M,)c”. (8.11) 


Die Elektronenmassen m. heben sich heraus, weil die Summe der Ord- 
nungszahlen auf beiden Seiten gleich ist. Nur im Falle der ß*-Um- 
wandlung treten bei der Berechnung von AE neben den Nuklidmassen 
noch zwei Elektronenmassen m, auf (vgl. Abschn. 7.1.2.). Setzt man 
die Nuklidmassen in ame (atomaren Masseneinheiten) ein, dann ist 


AE = (My + M4- Ma -M,): 931,48 MeV. (8.12) 


Wenn bei einer chemischen Reaktion Wärme frei wird (AM negatıv), 
spricht man von einer exothermen Reaktion; in Analogie dazu nennt 
man eine Kernreaktion, bei der Energie frei wird (AE positiv), eine 
exoenergetische oder exoergische Reaktion. Umgekehrt spricht man 
von einer endothermen Reaktion, wenn bei einer chemischen Reak- 
tion Wärme verbraucht wird (AH positiv), und von einer endoenerge- 
tischen oder endoergischen Reaktion, wenn bei einer Kernreaktion 
Energie aufgewendet werden muß (AE negativ). 

Bei endoergischen Reaktionen muß eine Anregungsenergie aufge- 
bracht werden. Geht man davon aus, daß die Atome A ım Target 
keine kinetische Energie besitzen, so muß die Anregungsenergie von 
dem Geschoßteilchen x mitgebracht werden. Im allgemeinen ist aber 
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nicht die gesamte kinetische Energie des Geschoßteilchens x als Anre- 
gungsenergie für den Kern A verfügbar; wenn sich ein Zwischen- 
kern bildet, wird ein Teil der kinetischen Energie als Impuls auf ıhn 
übertragen und an die Reaktionsprodukte weitergegeben. Aus dem 
Impulserhaltungssatz folgt für den Impuls, den der Zwischenkern C 
erhält: 


Mc've=M,'v, (8.13) 


und daraus für die Anregungsenergie E* des Zwischenkerns 


M M 
= e£El1-M)\-E rn 8.14 
.( 1) Ar? +M. 19) 


Diese muß mindestens ebenso groß sein wıe die für die Kernreaktion 
benötigte Energie - AE (Minuszeichen, weil bei endoergischen Reak- 
tionen AE negativ ist): 


E* > -AE. (8.15) 


Die Mindestenergie der Teilchen x, die zur Auslösung der Kernreak- 
tıon erforderlich ist, beträgt somit 


M 
Eu = -2E[! ni 2) | (8.16) 


A 


Diese Energie wird als Schwellenenergie bezeichnet. Nur solche Teil- 
chen, die mindestens diese Schwellenenergie besitzen, können die 
Kernreaktion auslösen. 

Bei einem Experiment ist die Energie der Geschoßteilchen x ım all- 
gemeinen bekannt; die kinetische Energie der Reaktionsprodukte 
kann bestimmt werden, z. B. für den Produktkern B aus der Reich- 
weite und für das Teilchen y mit Hilfe eines Detektors. Der Produkt- 
kern B kann außer seiner kinetischen Energie E, auch Anregungsener- 
gie ER besitzen. Die Anfangsenergien der Reaktionspartner (Nuklid A 
und Geschoß x) und die frei werdende Energie AE (O-Wert) verteilen 
sich auf die Reaktionsprodukte B und y: 


EE+ES+E,=E)+E, +AE. (8.17) 


Geht man wiederum davon aus, daß sich das Nuklid A in Ruhe be- 
findet, so ist 
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Abb. (8-1) Winkelverteilung bei einer Kernreaktion. 
Es +ES+E,=E, +AE. (8.18) 


Für die Berechnung von AE aus E, und E, ist die Kenntnis der Win- 
kelabhängigkeit notwendig (Abb. (8-1)). Aus dem Impulserhaltungs- 
satz folgt 


MN. MA? 
Sei ee SVBRUNM x 
AE E,( er ( en u EEMM, cos9 + Ei 


(8.19) 


Treten die Teilchen y unter dem Winkel 9 = 90° zu dem einfallenden 
Strahl der Teilchen x aus, so ist 


M\ ./ M 
ee 2 
‚( are ( a % (8.20) 


Wenn M, und M, sehr viel kleiner sind als die Nuklidmassen M, und 
MR, so gilt näherungsweise 


AEG@E,-E, + ER (8.21) 


Ein Beispiel für eine exoergische Reaktion ist die Erzeugung von 
Neutronen durch Einwirkung von «-Strahlen auf Beryllium 


2Be + 3He — '2C + In. (8.22) 


Nach Gl. (8.12) folgt für die Energie (O-Wert): 

AE = (9,012186 + 4,002.603 - 12,000000 - 1,008665) - 931,48 = 
— 5,70 MeV. Diese Energie wird nach Gl. (8.17) auf die Reaktions- 
produkte aufgeteilt: 
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2; + Ec12 -F Ersi5 — 5 7 EpBe_9 Zw AE.. (8.23) 


Die kinetische Energie E,, die z. B. das Neutron erhält, ist winkelab- 
hängig (vgl. Abb. (8-1)) und kann aus Gl. (8.19) berechnet werden. 
Im Gegensatz dazu ist folgende Reaktion endoergisch: 


12C +3He— '3N + 1H. (8.24) 


Die Energie AE (O-Wert) für diese Reaktion beträgt 

AE = (12,000000 + 4,002 603 — 15,000 108 - 1,007825) : 931,48 = 
— - 4,96 MeV und die Schwellenenergie nach Gl. (8.16) 

4,002 603 


E - 4,56[1 
N « 12 


— 6,61 MeV. 


8.3. Geschosse 


Als Geschosse für Kernreaktionen haben die Neutronen die größte 

Bedeutung gewonnen. Das hat zwei Ursachen: 

a) Da die Neutronen keine Ladung besitzen, können sie unbehindert 
von Coulombschen Abstoßungskräften in den Kern eindringen. 

b) Neutronen stehen in Kernreaktoren in verhältnismäßig großen 
Mengen zur Verfügung. Außerdem können Strahlen von mono- 
energetischen Neutronen ın fast allen Energiebereichen (von etwa 
10” * bis 10’ eV) für die Untersuchung von Kernreaktionen einge- 
setzt werden. 


Neutronen sind instabil; sie zerfallen mit einer Halbwertzeit von 
12 min: 


n—p-+e’+v. (8.25) 


„Neutronengas‘'kann also nicht länger aufbewahrt werden. Die Zer- 
fallsenergie beträgt AE = 0,782 MeV. 
Man unterteilt die Neutronen nach ihrer Energie ın 


thermische Neutronen: 0— 0,leV 
langsame Neutronen: 0,1 — 100 eV 
mittelschnelle Neutronen: 0,1 — 100 keV 
schnelle Neutronen: 0,1— 10 MeV 


ultraschnelle Neutronen: > 10 MeV 
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Die kinetische Energie der thermischen Neutronen entspricht dem Be- 
reich normaler Temperaturen (etwa 0 — 10° °K.). 

Bei Energien von der Größenordnung 1 eV spricht man auch von 
Resonanzneutronen, weil viele Atomkerne in diesem Bereich Absorp- 
tionsmaxima für Neutronen zeigen. Langsame bzw. thermische Neu- 
tronen entstehen aus schnellen Neutronen durch elastische Zusam- 
menstöße. Dabei verlieren die Neutronen einen Teil ihrer Energie. 
Das Verhältnis der Energie E’ nach einem Zusammenstoß zur Ener- 
gie E vor diesem Zusammenstoß ist winkelabhängig (vgl. Abb. (8-2)): 


E_mtm 1 Zmxmncos. (8.26) 
E (m, + m,) 

m, Ist die Masse des getroffenen Kerns und m, die Masse des Neu- 
trons. Bei einem zentralen Zusammenstoß (9 = 180°) wird die meiste 
Energie übertragen. Im Mittel verlieren die Neutronen bei einem Zu- 
sammenstoß mit einem Proton die Hälfte und bei einem Zusammen- 
stoß mit einem Kohlenstoffatom 14% ihrer Energie. 


Laborsystem Schwerpunktsystem 


(L-System) Neutron nach (S- System) Neutron nach 
(v.) dem Stoß dem Stoß 


v„(sl=v,|(s) 


Neutron Kern 


(n) 


Neutron 
( 


v„(s)=v,|s) 


— ——— VA 


Kern nach Kern nach 
dem Stoß dem Stoß 


Abb. (8-2) Elastische Streuung von Neutronen, links im Laborsystem, rechts im Schwer- 
punktsystem (Vorteil des Schwerpunktsystems: Nur die Richtung der Geschwindig- 
keiten ändert sich, nicht der Betrag; Übergang vom Laborsystem zum Schwerpunkt- 
system durch Subtraktion des Geschwindigkeitsvektors », für den Schwerpunkt). 


Geladene Teilchen (Protonen, Deuteronen, a-Teilchen, mittel- 
schwere und schwere Ionen) werden als Geschosse für Kernreaktionen 
meistens aus einem Beschleuniger eitnommen. Sie müssen eine Min- 
destenergie besitzen, damit sie die Coulombsche Abstoßung überwin- 
den können. Diese Energie steigt mit der Ladung an. Die Höhe der 
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Potentialschwelle U beträgt näherungsweise (für kleine Werte vonZ, 
bzw. Z,) 


ale __ Zaz (4,8)2 - 10720 
or AP + AR 14-1079 1,60 107° 997 
TER ’ Ds ( ) 
Al ı A1R MeV; 


Z, und A, sind die Ordnungszahl bzw. Massenzahl des Kerns A, Z, 
und A, die des Geschosses x, e ist die Elementarladung und r der Ab- 
stand, in dem die Kernkräfte wirksam werden; dieser Abstand wurde 
zu 


r= b(Al? + A1P) (8.28) 


eingesetzt mit r, = 1,4:10”'* cm. Die Ladungen sind punktförmig 
angenommen; für schwerere Kerne ergibt sich der effektive Abstand 
durch Aufsummieren der Abstoßungskräfte zwischen den einzelnen 
Protonen der beiden Kerne. Man berechnet mit der Näherungsglei- 
chung (8.27) für die Reaktion zwischen einem Proton und einem K.oh- 
lenstoffatom U os 1,8 MeV, für die Reaktion zwischen einem Proton 
und einem Urankern U = 13 MeV, für die Reaktion zwischen einem 
&-Teilchen und einem Urankern U = 24 MeV, für die Reaktion zwi- 
schen einem Kohlenstoffkern und einem Urankern U & 130 MeV und 
für die Reaktion zwischen zwei Urankernen U a 700 MeV. Bei höhe- 
ren Ordnungszahlen treten aus den obengenannten Gründen erheb- 
liche Abweichungen auf. Ein genauerer Wert für die Coulombsche 
Abstoßung zwischen zwei Urankernen ist U a 1500 MeV. 

Wenn kein zentraler Zusammenstoß stattfindet, muß beı den Kern- 
reaktionen mit geladenen Teilchen auch der Bahndrehimpuls berück- 


sichtigt werden, der ein ganzzahliges Vielfaches von Dr beträgt (vgl. 


Abschn. 2.4.). Die Wechselwirkungen werden durch die Buchstaben 
s, p, d, f gekennzeichnet, in Anlehnung an die Bezeichnung der Elek- 
tronenzustände. s entspricht dem Wert A/=0 (Al= Änderung der 
Quantenzahl für den Bahndrehimpuls), p dem Wert Al = 1 usw. Ist 
Al > 0 (nicht-zentraler Stoß), so tritt eine zusätzliche Potential- 
schwelle auf, die als Zentrifugalschwelle bezeichnet wird. Sıe beträgt 


h? Al(Al + 1) 


RAT HAIE 
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(u = Eee ist die reduzierte Masse des Systems). Diese Zentri- 

A X 
fugalschwelle addiert sich zu der Coulombschen Potentialschwelle ; im 
Falle des zentralen Stoßes (A/=0)ıt V =. 

Bei einer Kernreaktion besteht auch die Möglichkeit eines Tunnel- 
effektes (ähnlich wie beim «-Zerfall), so daß nach den Gesetzen der 
Quantenmechanik auch solche Teilchen reagieren können, die eine 
kinetische Energie E< U-+V besitzen. 

Von den geladenen Teilchen werden Protonen am häufigsten als 
Geschosse für Kernreaktionen verwendet, daneben Deuteronen 
und «-Teilchen, in seltenen Fällen auch *He-Kerne. Eine große Be- 
deutung für die Kernchemie besitzen leichte, mittelschwere und 
schwere Ionen als Geschosse für Kernreaktionen, weıl mit ihnen in 
einem Schritt Transuranelemente mit sehr viel höherer Ordnungs- 
zahl dargestellt werden können. Im Hinblick auf die Durchführung 
derartiger Reaktionen sind Schwerionenbeschleuniger besonders in- 
teressant, welche die Herstellung von sogenannten ‚‚Superelementen“ 
mit Ordnungszahlen Z > 110 ermöglichen sollen. In diesem Zusam- 
menhang ist auch die Reaktion zwischen zwei Urankernen von Inter- 
esse, wobei allerdings sehr hohe Energien aufgewendet werden müs- 
sen, wie die obige Rechnung zeigt. 

Photonen (y-Quanten) können — ebenso wıe Neutronen — unge- 
hindert in den Kern eindringen. Wenn sie genügend hohe kinetische 
Energie mitbringen, die größer ist als die Bindungsenergie eines Pro- 
tons, Neutrons oder «-Teilchens, kann eine Kernreaktion stattfinden. 
Die Schwellenenergie für solche Reaktionen ist somit durch die Bin- 
dungsenergie dieser Teilchen gegeben. Reaktionen, die durch Photo- 
nen (y-Quanten) ausgelöst werden, bezeichnet man als Kernphotore- 
aktionen. Ein einfaches Beispiel einer Kernphotoreaktion ist die Spal- 
tung des Deuterons durch y-Quanten | 


d+y—p+n. (8.30) 


Die Schwellenenergie der Photonen für diese Reaktion beträgt 2,225 
MeV; sie entspricht der Bindungsenergie zwischen Proton und Neu- 
tron. Messungen der Schwellenenergie für Kernphotoreaktionen sind 
von großer Bedeutung für die genaue Bestimmung von Bindungsener- 
gien. Ein anderes Beispiel ist die Erzeugung von Neutronen durch Be- 
strahlung von Beryllium mit y-Strahlen (Neutronenquelle) 
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2Be +y—> $He + He + In. (8.31) 


Die Schwellenenergie für diese Reaktion ist gegeben ..durch die Bin- 
dungsenergie des „letzten“ (fünften) Neutrons im Be-9; sie beträgt 
1,665 MeV. 

Elektronen und Positronen sind nur in seltenen Fällen für Kernre- 
aktionen wichtig. Elektronen werden zwar ebenfalls auf hohe Ener- 
gıen beschleunigt, dienen aber in den meisten Fällen zur Erzeugung 
von y-Strahlen, die beim Abbremsen der hochenergetischen Elek- 
tronen ın einem Target entstehen (vgl. Abschn. 6.4.1.). 


8.4. Übersicht über die Umwandlung von Nukliden durch 
Kernreaktionen 


Durch Verwendung verschiedener Geschosse und Variation der Ener- 
gie kann eine Vielzahl von Kernreaktionen ausgelöst werden. Eine 
Übersicht über dieMöglichkeiten für die Umwandlung von Nukliden 
durch Kernreaktionen kann man sich am besten an Hand der Nuklid- 
karte verschaffen. Ein Ausschnitt aus der Nuklidkarte ist in Abb. 
(8-3) wiedergegeben. Betrachten wir zunächst die Reaktionen, die 
durch Neutronen ausgelöst werden können: Legt man die Vorstel- 
lung von der Bildung eines Zwischenkerns (vgl. Abschn. 8.1., Gl (8.6)) 
zu Grunde, so entsteht in jedem Falle zunächst als Zwischenkern ein 
isotopes Nuklid, das dann je nach seiner Struktur und seinem Anre- 
gungszustand in verschiedener Weise zerfallen kann. Bei einer (n, y)- 
Reaktion entsteht ein isotopes Nuklid, das seine Anregungsenergie ın 
Form eines y-Quants abgibt. Bei einer (n, p)-Reaktion erhält man ein 
isobares Nuklid. Bei einer (n, «)-Reaktion bildet sich ein Nuklid, das 
zwei Protonen und ein Neutron weniger enthält (Schema eines „Rös- 
selsprungs‘“). Bei einer (n, 2n)-Reaktion entsteht wiederum ein 1soto- 
pes, aber neutronenärmeres Nuklid. 

In gleicher Weise kann man die Kernreaktionen diskutieren, die 
mit Protonen als Geschossen ablaufen und ebenfalls in Abb. (8-3) 
eingezeichnet sınd, zum Beispiel (p, y)-, (p, n)- und (p, «)-Reaktionen. 
Die wichtigsten Reaktionen mit Deuteronen sind: (d, p)-, (d, n)- und 
(d, «)-Reaktionen. Auch einige Reaktionen mit «-Teilchen als Ge- 
schossen sind in Abb. (8-3) eingetragen. Bei den durch y-Quanten aus- 
gelösten Kernreaktionen (Kernphotoreaktionen) ist der Zwischen- 
kern identisch mit dem im Target vorgelegten Nuklid;; er unterscheidet 
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sich von diesem nur durch seine Anregungsenergie. Welche der in Abb. 
(8-3) angegebenen Reaktionen bevorzugt abläuft, ist in starkem Maße 
von der Energie der einfallenden Strahlung abhängig. 

Eine Kernreaktion kann zu stabilen oder instabilen (radioaktıven) 
Reaktionsprodukten führen. Wird ein stabiles Nuklid im Target vor- 
gelegt, so erhält man ım allgemeinen durch (n, y)-, (n, p)- und (d, p)- 
Reaktionen ß -aktive Nuklide bzw. durch (p, n)-, (d, 2n)-, (n, 2n)-, 
(y,n)-, (d, n)- und (p, y)-Reaktionen ß*-aktive Nuklide oder K-Strah- 


A-Z:N —e 
Abb. (8-3) Übersicht über die Umwandlungen von Nukliden durch Kernreaktionen. 


ler. Ob die Reaktionsprodukte ß”- oder ß*-Aktivität zeigen, hängt 
von ihrer Position relativ zur Linie der ß-Stabilität ab (vgl. Abschn. 
1.4.). 

Für die Kernreaktionen mit leichten Nukliden (A < 25) lassen sıch 
keine allgemeinen Regeln aufstellen. Bei mittelschweren und schweren 
Nukliden dagegen sind einige allgemeine Aussagen möglich, die von 
BLATT und WeEıssKoPF 1952 zusammengestellt wurden und ın Tabelle 
8.1. wiedergegeben sind. Bei höheren Energien finden in steigendem 
Maße solche Kernreaktionen statt, bei denen (infolge der hohen An- 
regungsenergie) zwei und mehr Nukleonen emittiert werden. Das glei- 
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che gilt auch für Kernphotoreaktionen, die in Tabelle 8.1. nicht aufge- 
führt sind. Mit wachsender Energie der y-Quanten tritt die Emission 
mehrerer Nukleonen immer stärker in den Vordergrund. So findet 
man bei hohen y-Energien neben (y, n)-Reaktionen (y, 2n)-, (y, 3n)- 
und (y, An)-Reaktionen. Bei größeren Energien ist auch die Vorstel- 
lung von der Bildung eines Zwischenkerns nicht mehr brauchbar. Un- 
ter diesen Bedingungen tritt die direkte Wechselwirkung zwischen den 
einfallenden Teilchen und den einzelnen Nukleonen immer stärker in 
den Vordergrund. Um ein anschauliches Bild zu benutzen: Durch 
hochenergetische Geschosse, die mit sehr hohen Geschwindigkeiten 
auf den Kern treffen, wird nicht mehr die Gesamtheit der Nukleonen 
angeregt, sondern einzelne Nukleonen werden direkt „‚herausgeschos- 
sen.“ 

Bemerkenswert ist die Tatsache, daß die meisten Nuklide durch ver- 
schiedene Kernreaktionen hergestellt werden können. Auf diese Wei- 
se ist auch die Identifizierung von Radionukliden durch Kreuzbom- 
bardierung (englisch „cross bombardment‘‘) möglich. Man wählt 
mehrere Kernreaktionen zur Erzeugung des betreffenden Radionu- 
klids aus und prüft, ob die Reaktionsprodukte identisch sınd. 

Isotope Nuklide erhält man durch (n, y)-, (d, p)-, (n, 2n)- und (Yy, n)- 
Reaktionen. In diesen Fällen sind die Reaktionsprodukte mit dem im 
Target vorgelegten Nuklid chemisch identisch; eine chemische Tren- 
nung ist ım allgemeinen nicht möglich, wenn man nicht die chemi- 
schen Effekte der Kernreaktionen ausnutzt, die in Kapitel 9 bespro- 
chen werden. (n, p)-Reaktionen, (p,n)-Reaktionen und (d, 2n)-Reak- 
tionen führen zu ısobaren Nukliden. 
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In diesem Abschnitt werden einige Beispiele von Kernreaktionen be- 
sprochen, und zwar bevorzugt solche, die praktische Bedeutung be- 
sitzen. Die erste Beobachtung einer künstlichen Kernumwandlung un- 
ter dem Einfluß von «-Strahlen (RUTHERFORD 1919) wurde bereits er- 
wähnt: 


I4N + 3He — (!$F) — !X0 + 1H, (8.32) 


Kurzschreibweise: !*N («, p)!’O. 
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Von großer Bedeutung war die Entdeckung des Neutrons durch CHAD- 
wick (1932) beim Beschuß von Beryllium mit «-Strahlen: 


aBe + 3He — (TC) — !2C + In, (8.33) 
Kurzschreibweise: ?Be («,n) !?C. 


Li-7 kann mit Protonen unter Bildung von zwei a-Teilchen reagieren 
(weitere Reaktionen sıehe Gin. (8.37) und (8.38)): 


1 He ee) Hehe (8.34) 
Kurzschreibweise: ’Li(p, o) a. 


Dabei wird der hohe Energiebetrag von 17,35 MeV frei, der sich auf 
dıe beiden «-Teilchen verteilt. In ähnlicher Weise reagiert auch B-11: 


IB +1H— (2C)— $Be +3He— 34He, (8.35) 
Kurzschreibweise: !3B(p, a) 2. 


Be-8 ist instabil und zerfällt praktisch momentan (1, = 2:10” "9 s) 
in zwei &-Teilchen. Der gleiche Zwischenkern bildet sich auch bei einer 
(p, n)-Reaktion aus B-11: 

IB +!1H — (!2C)— !IC + In, (8.36) 


Kurzschreibweise: ''B(p,n)'!C. 


(p, n)-Reaktionen sind meist endoergisch. Bei einer (p, y)-Reaktion 
mit Li-7 entstehen wiederum zwei «-Teilchen: 


Li + 41H — (äBe) — $Be +y9— 23He +y, . (8.37) 
Kurzschreibweise: 'Li(p, y) 2a. 
Die hohe Anregungsenergie des Zwischenkerns Be-8 wird dabei ın 


Form eines y-Quants abgegeben. Eine (p, d)-Reaktion führt von Li-7 
zu Li-6: 
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"Li + IH — (Be) — $Li + ?H, (8.38) 
Kurzschreibweise: "Li(p, d)°Li. 
Ein Beispiel für eine (d, &)-Reaktion ist 
6Li +2H — ($Be) — 24He, (8.39) 
Kurzschreibweise: Li(d,«) «. 


(d, «)-Reaktionen sind meist exoergisch. Bei allen drei vorgenannten 
Reaktionen bildet sich der gleiche Zwischenkern. 

Recht interessante Kernreaktionen sind die (d, p)- und (d, n)-Reak- 
tionen, weıl dabei von den beiden Nukleonen des Deuterons nur je- 
weils eines an den Produktkern übertragen wird. Deshalb nennt man 
diese Reaktionen auch Abstreifreaktionen (englisch „stripping reac- 
tıons‘‘). Beispiele sind 


®C +7H— !iC +1H, (8.40) 
Kurzschreibweise: !?C (d,p) '°C; 
und 
BC +7H—'N +ın, (8.41) 


Kurzschreibweise: !?C (d,n) !?N. 


Auffallend ist die Tatsache, daß (d, p)-Reaktionen auch dann statt- 
finden, wenn die Energie des Deuterons nicht ausreicht, um die Cou- 
lombsche Abstoßung durch den Kern zu überwinden. Nach OPPpEn- 
HEIMER und PHILLIPS macht man sich folgendes Bild vom Reaktions- 


Kern Deuteron 
Abb. (8-4) Oppenheimer-Phillips-Reaktion. 
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ablauf (Abb. (8-4)): Wenn sich das Deuteron dem Kern nähert, wird 
es unter dem Einfluß der Coulombkräfte so orientiert, daß das Neu- 
tron dem Kern zugewandt ist. So gelangt das Neutron in den Bereich 
der Kernkräfte, während das Proton abgestoßen wird. Dabei trennt 
sich das Neutron von dem Proton verhältnismäßig leicht, da ihre Bin- 
dungsenergie mit 2,23 MeV klein ist gegenüber der mittleren Bindungs- 
energie eines Nukleons im Kern (= 8 MeV). Man bezeichnet diesen 
Reaktionstyp auch als Oppenheimer-Phillips-Reaktion. Mit D,O 
sind folgende Abstreifreaktionen möglich (zum Beispiel durch Be- 
strahlung von festem D,O mit Deuteronen aus einem Beschleuniger): 


H +7H—SH +1H, (8.42) 
Kurzschreibweise: d(d,p)t; 
24 +2H — 3He + In, (8.43) 
Kurzschreibweise: d (d,n) *He. 


Diese Reaktionen können zur Erzeugung von Tritium bzw. °He 
dienen. 

Große praktische Bedeutung besitzen die Kernreaktionen mit Neu- 
tronen. Diese stehen in Kernreaktoren in großen Mengen zur Verfü- 
gung, weil sie bei der Kernspaltung entstehen; sie können aber auch 
durch Kernreaktionen gewonnen werden, und zwar entweder durch 
die Einwirkung radioaktiver Strahlung auf geeignete Nuklide oder in 
Beschleunigern. So liefert eine Mischung von Beryllium mit einem «- 
Strahler oder einem y-Strahler genügend hoher Energie Neutronen: 


Be (a,n) '?C, (8.44) 


Be (y,n) Be. (8.45) 


Man nennt solche Anordnungen Neutronenquellen. Als «-Strahler 
kommen vor allen Dingen langlebige Radionuklide in Frage, zum 
Beispiel die in der Natur vorkommenden Nuklide Ra-226 oder 
Po-210. Man spricht dann von einer Radium-Beryllium- bzw. Polo- 
nium-Beryllium-Neutronenquelle. Von den künstlichen Radionukli- 
den haben die Plutonium- und Curiumisotope eine gewisse Bedeutung 
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gewonnen. Als y-Strahler kommen nur solche ın Frage, deren y-Ener- 
gie größer ist als die Schwellenenergie der Kernreaktion (8.45), die 
1,665 MeV beträgt. Geeignet sind Sb-124 (t,, = 60d), Na-24 (tn = 
— 15,0h), Mn-56 (7, ,2 = 2,6 h) und La-140 (7,2 = 40,2 h); dıe Halb- 
wertzeiten dieser y-Strahler sind jedoch verhältnismäßig gering. Der- 
artige Neutronenquellen werden auch als Photoneutronenquellen be- 
zeichnet. Eine andere Kernreaktion zur Erzeugung von Neutronen 
durch Bestrahlung mit y-Quanten ist (vgl. Gl. (8.30)) 


d(y,n)p. (8.46) 


Die Schwierigkeit besteht in diesem Falle darin, das Deuterium in ge- 
eigneter Form als Target vorzulegen. Die Ausbeuten an Neutronen, 
die man mit den verschiedenen Neutronenquellen erzielt, sind verhält- 
nismäßig niedrig; sie hängen von der Menge (Aktivität) des Radionu- 
klids ab. So werden in einer Radium-Beryllium-Neutronenquelle, die. 
1 Ci Ra-226 enthält, etwa 10’ Neutronen erzeugt, die radial ausge- 
‚strahlt werden. 

Die andere Möglichkeit zur Erzeugung von Neutronen besteht dar- 
in, geladene Teilchen aus einem Beschleuniger auf ein geeignetes Tar- 
get einwirken zu lassen. Vorzugsweise werden Deuteronen verwendet, 
die auf Beryllium auftreffen: 


?Be(d,n) '°B. (8.47) 

Auch die Reaktion 
d(d,n) He (8.48) 
ist geeignet. Aber in diesem Falle bereitet die Auswahl eines geeigneten 
Deuterium-haltigen Targets wiederum gewisse Schwierigkeiten. Die 
Neutronenausbeute, die man bei Verwendung eines Beschleunigers er- 
zielen kann, ist der Intensität der Strahlung proportional. Energierei- 


che Neutronen können in einem sogenannten Neutronengenerator 
durch folgende Reaktion erzeugt werden 


t(d,n)a; (8.49) 


Deuteronen werden beschleunigt (z. B. in einem van de Graaff-Gene- 
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rator) und wirken auf ein Tritium-haltiges Target ein. Die Energie der 
Neutronen, die bei dieser Reaktion entstehen, beträgt etwa 14 MeV. 

Eine technisch sehr wichtige Reaktion, die mit thermischen Neu- 
tronen und sehr hoher Ausbeute abläuft, ist die Erzeugung von Tri- 
tıum 


6L; + in QL)— 3H + $He, (8.50) 
Kurzschreibweise: °Li(n, ot. 


Diese Reaktion ist im Gegensatz zu den meisten anderen (n, «)-Reak- 
tionen exoergisch. Von großer praktischer Bedeutung ist ferner die Ge- 
winnung von C-14 aus Stickstoff: 


ZN +50 — (!?N)— !iC +1H, (8.51) 
Kurzschreibweise: '*N (n, p) '?C. 


Auch diese Reaktion verläuft ausnahmsweise mit thermischen Neu- 
tronen. Fast alle anderen (n, p)-Reaktionen sınd endoergisch; d. h. 
sie erfordern Neutronen höherer Energie. Verhältnismäßig stark endo- 
ergisch sind alle (n, 2n)-Reaktionen, bei denen der Zwischenkern zwei 
Neutronen aussendet, zum Beispiel: 


27a] + in — (EAN) — 2$Al + 2 in, (8.52) 


Kurzschreibweise: 2’Al(n,2n) ®Al. 


(n, 2n)-Reaktionen sind nur mit energiereichen Neutronen möglich 
(Energie größer alsetwa 10 MeV). Da die Schwellenenersgie für (n, 2n)- 
Reaktionen höher ist als diejenige für (n,p)-Reaktionen, können durch 
Bestimmung der Ausbeute Aussagen über die Energie der Neutronen 
gewonnen werden. 

Die größte praktische Bedeutung besitzen die (n, y)-Reaktionen, die 
zur Herstellung einer Vielzahl der im Handel befindlichen Radionu- 
klide dienen. Beispiele sınd 


23Na + in — (ffNa) — ?1Na + y, (8.53) 


Kurzschreibweise: ?’Na (n, y) **Na; 
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37Co + 9n — ($9Co) — 39Co +, (8.54) 
Kurzschreibweise: °°Co (n, y) °°Co; 
173Au + din — (175Au) — 175Au +, (8.55) 
Kurzschreibweise: !?’Au (n, y) '°®Au. 


(n, yJ)-Reaktionen sind mit fast allen Nukliden möglich und verlaufen 
im allgemeinen mit verhältnismäßig hohen Ausbeuten. 

Faßt man ein bestimmtes Radionuklid ins Auge, so kann dieses ım 
allgemeinen auf verschiedenen Wegen entstehen. Als Beispiel sei die 


Bildung von Na-24 angeführt: 


>3Na (n,y) ”*’Na 
Mg (n,p) ”*Na 
"Al (n,a) ?*Na 
”3Na (d,p) ?*Na 
26Ms (d,«a) **Na (8.56) 
27 A] (d,pa) *Na 
“Mg (y,p) ”*Na 
2’ Al (y,2pn) ?*Na 
2’ Al (p,3pn) ?*Na 


Andererseits kann man aus den gleichen Reaktionspartnern verschie- 
dene Endprodukte erhalten, z. B. 


a 12Mg + ZHe 
Mal +1 

2285| + In 

“Na +1H + He 


27Al + ?H — (23Si) (8.57) 


Welche Reaktion bevorzugt eintritt, hängt im wesentlichen von der 
Energie der Strahlung ab. Man stellt sich dabei vor, daß der Zwischen- 
kern, der sich intermediär bildet, je nach seinem Anregungszustand in 
verschiedener Weise zerfallen kann. 

Bisher haben wir nur Kernreaktionen mit leichten Teilchen be- 
trachtet (n, p, d, «, y). Wenn man schwerere Ionen auf hinreichend 
hohe Energien beschleunigt, so daß sie die Coulombsche Abstoßung 
überwinden können (vgl. Abschn. 8.3.), ist es möglich, eine Vielzahl 
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von weiteren Kernreaktionen auszuführen. Beispiele für Kernreaktio- 
nen mit schwereren Ionen werden in den Abschn. 8.10. (Fusions- 
reaktionen) sowie 14.4.3. und 14.4.4. (Kernreaktionen mit schweren 
Ionen) besprochen. 

Bei Verwendung von schwereren Ionen als Geschossen finden häu- 
fig sog. Transferreaktionen statt. Dabei werden ein oder mehrere 
Nukleonen von dem Geschoßkern auf einen anderen Kern übertragen. 
Die Transferreaktionen können somit als eine Erweiterung der Ab- 
streifreaktionen aufgefaßt werden. Wenn nur ein Neutron übertragen 
wird, so spricht man von einem Neutronen-Transfer; das einfachste 
Beispiel ist eine (d,p)-Reaktion, ein anderes Beispiel die Reaktion 
“N (N, ®N)N. Beispiele für Mehr-Nukleonen-Transfer-Reak- 
tionen sind ('?F, '°0)-, (Li, t)- und (!°O, '?C)-Reaktionen; die erste- 
re ist der Übertragung eines Tritons äquivalent, die letzteren der Über- 
tragung eines a-Teilchens. 


8.6. Wirkungsquerschnitt 


Der Wirkungsquerschnitt o einer Kernreaktion ist vergleichbar mit 
der Geschwindigkeitskonstanten X einer chemischen Reaktion, zum 
Beispiel 


d | 
z ee, (8.58) 


wenn c die Konzentration eines Reaktionsproduktes und c, bzw. c, 
die Konzentrationen der beiden Reaktionspartner sind. Reaktions- 
partner bei einer Kernreaktion sind nach der allgemeinen Gleichung 


Atx—B+ty (8.59) 


das Nuklid A (im Target) und der Strahl der Teilchen x. Da wir — wie 
bereits in Abschnitt 8.1. hervorgehoben — bei Kernreaktionen die ein- 
zelnen Atome betrachten, setzen wir an Stelle der Konzentration der 
Nuklide A und B die Zahl der Atome N, bzw. N, ein und an Stelle der 
Konzentration der Teilchen x ihre Zahl pro s und cm?. Diese Größe 
nennt man die Flußdichte © der Teilchen x — meist kurz den „Fluß“ 
®. Für eine Kernreaktion gilt dann analog Gl. (8.58): 
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AN 
di 


= 0:6-N,. (8.60) 


Der Wirkungsquerschnitt o ist somit (ähnlich wie die Geschwindig- 
keitskonstante k) ein Maß für die Wahrscheinlichkeit, daß die Reak- 
tion eintritt. Die Dimension des Wirkungsquerschnitts o ist cm?. Aus 
Gl. (8.60) ergibt sich die allgemeine Definition des Wirkungsquer- 
schnitts: Zahl der betrachteten Ereignisse pro Atom und Sekunde, 
dividiert durch die Flußdichte der einfallenden Teilchen pro cm? und 
Sekunde. 

Der Wirkungsquerschnitt ist eine sehr wichtige Größe. Kennt man 
ihn sowie die Flußdichte 9, so kann der Ablauf von Kernreaktionen 
vorausberechnet werden. Die experimentelle Bestimmung des Wir- 
kungsquerschnitts erfolgt durch Messung der Ausbeute für die betref- 
fende Kernreaktion als Funktion der Energie der Geschosse. Insbe- 
sondere die Wirkungsquerschnitte für Neutronen verschiedener Ener- 
gie wurden von vielen Arbeitsgruppen sehr eingehend untersucht, aber 
bis zur ersten Genfer Atomkonferenz im Jahre 1955 in den USA, in 
England und der UdSSR streng geheim gehalten. Auf der ersten Gen- 
fer Atomkonferenz wurden die Werte dann erstmals verglichen. Sie 
sind in umfangreichen Handbüchern als Funktion der Energie der 
Neutronen aufgezeichnet. 

Anschaulich kann man sich den Wirkungsquerschnitt folgender- 
maßen vorstellen (Abb. (8-5)): Der Strahl der Teilchen x trifft mit 
einer bestimmten Flußdichte ® auf das Target auf, das die Atome des 
Nuklids A enthält. Die Atomkerne sind als kleine Zielscheiben mit 


Strahl der Teilchen x 


Target; © = Querschnitt der Kerne 


Abb. (8-5) Zur Erläuterung des Wirkungsquerschnitts einer Kernreaktion. 
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dem Querschnitt o dargestellt. Je größer diese Zielscheiben sind, desto 
größer ist die Wahrscheinlichkeit. eines Treffers. Auch die Proportio- 
nalität zur Zahl N, der Atome A und zur Flußdichte 8 der einfallen- 
den Strahlung geht aus dieser Darstellung hervor. Die Größe der Ziel- 
scheiben sollte nach diesem Bild vergleichbar sein mit dem Querschnitt 
der Atomkerne. Der Durchmesser der Atomkerne ist von der Größen- 
ordnung 10” !?cm, ihr Querschnitt somit von der Größenordnung 

10° °* cm?. Diese Fläche wird als Einheit für den Wirkungsquerschnitt 
von Kernreaktionen gewählt und als 1 barn bezeichnet: 


l barn (abgekürzt 1 b) = 10° **cm?. (8.61) 


Die Bezeichnung ‚„barn‘ kommt aus dem Angelsächsischen und be- 
deutet „Scheunentor“. Als die ersten Wirkungsquerschnitte experi- 
mentell bestimmt wurden, fand man verhältnismäßig hohe Werte 
(„as big as a barn““). Dieses anschauliche Bild, in dem die Atome als 
Zielscheiben gedacht sind, kann nur als eine sehr grobe Näherung an- 
gesehen werden, weil die Kernkräfte und die Coulombschen Wechsel- 
wirkungen mit geladenen Teilchen nicht berücksichtigt sind. Deshalb 
können die Wirkungsquerschnitte im allgemeinen nicht nach dieser 
Vorstellung berechnet werden; sie weichen oft um viele Größenord- 
nungen von dem Querschnitt der Atomkerne ab. Außerdem findet 
man für verschiedene Reaktionen an demselben Nuklid oft sehr unter- 
schiedliche Werte. Die Wirkungsquerschnitte für die Streuung von 
Neutronen hoher Energie (> 10 MeV) stimmen allerdings recht gut 
mit dem einfachen Modell der Zielscheiben überein. 

Der Wirkungsquerschnitt bezieht sich jeweils auf eine bestimmte 
Reaktion, zum Beispiel auf eine (n, y)-Reaktion oder eine (n, p)-Reak- 
tion mit einem bestimmten Nuklid A. Dies wird durch entsprechende 
Indizes angegeben, zum Beispiel o},. Summiert man die Wirkungs- 
querschnitte aller Reaktionen auf, bei denen die betreffenden Geschos- 
se (zum Beispiel Neutronen) durch das Nuklid A absorbiert werden, 
so erhält man den Wirkungsquerschnitt co} (Absorptions- oder Ein- 
fangsquerschnitt). Entsprechend ist der Wirkungsquerschnitt 0“, für 
die Streuung definiert. Der totale Wirkungsquerschnitt (Gesamtwir- 
kungsquerschnitt) o/ ist die Summe aller partiellen Wirkungsquer- 
schnitte o# des Nuklids A: 


ON = > N. (8.62) 
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Er kann in einer einfachen Versuchsanordnung bestimmt werden, die 
in Abbildung (8-6) skizziert ist: Ein Strahlenbündel durchdringt das 
Target, das nur das Nuklid A enthält. Die Abnahme der Flußdichte 9, 
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Abb. (8-6) Versuchsanordnung zur Bestimmung des Gesamtwirkungsquerschnitts o2. 


die beispielsweise durch Aktivierung von sehr dünnen Folien be- 
stimmt werden kann, ıst ein Maß für den totalen Wirkungsquerschnitt. 
Beim Durchgang durch eine Schicht des Targets von der Dicke dx 
ändert sich die Flußdichte der Teilchen um den Betrag 


-dd = oABN,dx. (8.63) 


N, ist die Zahl der Atome des Nuklids A pro cm?. Wenn die Änderung 
von o% innerhalb des Targets (z. B. infolge der Energieabhängigkeit 


von o,) vernachlässigt werden kann, liefert die Integration der Gl. 
(8.63) 


1‘ 
Bee (8.64) 
Daraus folgt 


7 — erg (8.65) 


Sind außer dem Nuklid A noch andere Nuklide vorhanden, die eben- 
falls zu Reaktionen befähigt sind, so gilt an Stelle von Gl. (8.63) 
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-dB=8)Yol-N;dx. (8.66) 
J 


In einem „dicken“ Target tritt eine merkliche Absorption der Ge- 
schoßteilchen ein. Diese muß für genaue Rechnungen entsprechend 
den Gln. (8.63) bis (8.66) berücksichtigt werden. In vielen praktischen 
Fällen genügt es jedoch, mit einem konstanten Mittelwert für die Fluß- 
dichte ® zu rechnen und Gl. (8.60) zu verwenden; dies gilt insbeson- 
dere für „dünne“ Targets. 

Die Summe, die in Gl. (8.66) auftritt, berücksichtigt alle Prozesse 
mit allen Nukliden des Targets. Betrachtet man einen bestimmten Pro- 
zeß ı, dann bezeichnet man die Größe 


= V\ol-N, (8.67) 
J 


als makroskopischen Wirkungsquerschnitt für den Prozeß i (Dimen- 
sion cm '). So ist der makroskopische Wirkungsquerschnitt für die 
Absorption 


,= Yon, (8.68) 
J 


oder, wenn das Target nur das Nuklid A enthält, 


Z,=0oA-N,. (8.69) 


Läßt man die Streuprozesse außer Betracht, so ist der makrosko- 
pische Wirkungsquerschnitt für die Absorption 2, gleich dem Ab- 
sorptionskoeffizienten u für die betreffenden Teilchen bzw. Strahlen. 
Berücksichtigt man Streuung und Absorption, so ıst der Absorptions- 
koeffizient u gegeben durch 2,, den totalen makroskopischen Wir- 
kungsquerschnitt.. Der makroskopische Wirkungsquerschnitt 2, für 
den Prozeß i ist gleich dem partiellen Absorptionskoeffizienten u; 
auf Grund dieses Prozesses. 


Wenn nur Absorptionsvorgänge stattfinden, ist der Reziprokwert 2 


a 
gleich der mittleren freien Weglänge der Teilchen im Target. Bei- 
spielsweise berechnet man für die mittlere freie Weglänge von ther- 
mischen Neutronen in Wasser bis zur Absorption durch Wasserstoff- 
atome 
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| | 1 
3. N. 7 033 107° cm? - 0,67 10° m 7 em. (8.70) 

Die Wirkungsquerschnitte hängen verhältnismäßig stark von der 
Energie der einfallenden Strahlung ab; d. h., die Wahrscheinlichkeit 
für den Ablauf einer bestimmten Kernreaktion ist eine Funktion der 
Energie, die von den Teilchen als kinetische Energie mitgebracht und 
als Anregungsenergie auf den Zwischenkern übertragen wird. Man be- 
zeichnet die Energieabhängigkeit der Wirkungsquerschnitte deshalb 
auch als Anregungsfunktion (,‚excitation function‘). Beispiele für die 
Energieabhängigkeit von Wirkungsquerschnitten sind in den Abbn. 
(8-7) und (8-8) aufgezeichnet. In Abb. (8-7) ıst der Wirkungsquer- 
schnitt für den Neutroneneinfang des Silbers als Funktion der Energie 
der Neutronen dargestellt. Da die Neutronen keine Coulombsche Ab- 
stoßung erfahren, können sie im Bereich niedriger Energie mit hohem 
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Abb. (8-7) Wirkungsquerschnitt für den Neutroneneinfang des Silbers als Funktion 
der Energie der Neutronen. Nach AECU-2040 and its supplement. 
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Wirkungsquerschnitt reagieren. Je höher die Geschwindigkeit der 
Neutronen ist, desto kürzere Zeit halten sie sich in der Nähe eines 
Kerns auf und desto geringer sollte der Wirkungsquerschnitt des Neu- 
troneneinfangs sein; d. h., er sollte umgekehrt proportional zur Ge- 
schwindigkeit der Neutronen abfallen (1/v-Gesetz) 


On (8.71) 


Diese Bedingung ıst bei niedriger Energie weitgehend erfüllt, wıe die 
Gerade in Abb. (8-7) anzeigt. Bei höherer Energie treten Maxima auf 
(Resonanzstellen). An diesen Resonanzstellen entspricht die kineti- 
sche Energie der Neutronen jeweils bestimmten bevorzugten Anre- 
gungsenergien; die Kernreaktion findet deshalb mit besonders guten 
Ausbeuten statt. In Abb. (8-8) ist der Wirkungsquerschnitt für einige 
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Abb. (8-8) Wirkungsquerschnitte für einige Kernreaktionen an Cu-63 mit Protonen 
als Funktion der Energie (Anregungsfunktionen). Nach J. W. MEADows: Physic. Rev. 
91 (1953) 885. 
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durch Protonen an Cu-63 ausgelöste Reaktionen aufgezeichnet. 
Man erkennt aus dieser Abbildung, wie die einzelnen Reaktionen mit- 
einander konkurrieren. Welche Reaktion vorherrscht, ıst in hohem 
Maße von der Energie der Protonen abhängig. 
Im einzelnen ergeben sich bei der Untersuchung von Kernreaktio- 
nen folgende Teilaufgaben: 
l. Messung von Wirkungsquerschnitten als Funktion der Energie 
der Strahlung; 
2. Messung der Spektren der Reaktionsprodukte (Teilchen und 
Produktkerne); 
3. Messung der Winkelverteilung der Reaktionsprodukte. 
Sehr nützlich bei diesen Experimenten ist die Verwendung von Auf- 
fängerfolien („‚catcher‘‘). Bei dieser Technik (Abb. (8-9)) wırd das Tar- 


-— 4 - - —-. —. > 


Abb. (8-9) Verwendung von Auffängerfolien bei der Untersuchung von Kernreaktio- 
nen (schematisch). 


Strahlung 


get auf beiden Seiten oder in bestimmten Winkeln zum einfallenden 
Strahl mit mehreren dünnen Folien umgeben, deren Schichtdicke klei- 
ner ist als die Reichweite der Produktkerne. Die Produktkerne erfah- 
ren bei der Kernreaktion einen Rückstoß und gelangen so in die Auf- 
fängerfolien, die chemisch aufgearbeitet werden können. Die Vertei- 
lung der Produktkerne in den einzelnen Paketen von aufeinanderlie- 
genden Folien ist somit ein Maß für die Energieverteilung. Genauere 
Angaben über die Energie sind möglich, wenn die Beziehung zwischen 
Energie und Reichweite bekannt ist. 
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Die Ausbeute bei einer Kernreaktion läßt sich berechnen, wenn der 
Wirkungsquerschnitt o und die Flußdichte & bekannt sind. Umge- 
kehrt kann man die Flußdichte © einer Strahlung oder den Wirkungs- 
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querschnitt o einer Kernreaktion bestimmen, wenn man die Ausbeute 


mißt. Wir gehen aus von der allgemeinen Gleichung für eine Kernre- 
aktion 


Atx—B+ty. (8.72) 
Für die Bildungsrate des Nuklids B setzen wir an (Gl. (8.60)): 


AN 
di 


= 6:6:N,;; (8.73) 


N, ıst die Zahl der Atome des Nuklids A. Wir nehmen an, daß die 
Flußdichte © innerhalb des Targets konstant ist (dünnes Target); dann 
ist auch die Bildungsrate des Nuklids B an allen Stellen des Targets 
gleich. Außerdem setzen wir voraus, daß N, konstant ist, d. h., daß 
sich die Zahl der Atome des Nuklids A infolge von Kernreaktionen 
nicht merklich ändert. Wenn das Nuklid B radioaktıv ist, müssen wir 
seine Zerfallsrate berücksichtigen 


_dNg 
di 


Die Nettobildungsrate (Bruttobildungsrate minus Zerfallsrate) beträgt 
dann 


dNg 
dt 


=0'd9:N,-AN;. (8.75) 


Die Integration dieser Gleichung zwischen den Grenzen f = 0 und 
t liefert 


o'® N, 


Npa) — A 


(1-e®). (8.76) 


Dies ist die Zahl der Atome des Radionuklids B, die nach der Bestrah- 
lungszeit t vorhanden ist. Die Aktivität des Nuklids B ist durch seine 
Zerfallsrate gegeben: 


= INgu = 


Ar 
di 


ANg —0'6d- N,( = e*). (8.77) 
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Nach dieser Gleichung erhalten wir die Aktivität in der Dimension 
s"!. Für praktische Rechnungen ist es zweckmäßig, die Aktivität in 
Curie (1 Ci = 3,7 : 10! tps) anzugeben und auf 1 geiner Substanz zu 
beziehen. Die Zahl der Atome des Nuklids A in 1 g Substanz ist gege- 
ben durch 


Nyfin 1g) = S -H. (8.78) 


N, ist die Loschmidtsche Zahl, M das Molekular- oder Atomgewicht 
der Substanz und A die Häufigkeit des Nuklids A in dem betreffen- 
den Element. Damit folgt für die Aktivität pro Gramm Substanz (spe- 
zifische Aktivität A,) 


Are a. (1-e®) A (8.79) 


Bei Aktivierungen in Reaktoren mit thermischen Neutronen ist es vor- 
teilhaft, den Wirkungsquerschnitt in barn (1 b = 10°?* cm?) einzu- 
setzen und (zur Eliminierung der Zehnerpotenzen) den Faktor f für 
den Neutronenfluß einzuführen: f= 8/10''. Dann erhält man die Be- 
ziehung 


_163:0.f.H 


A 
z M 


(= | sin barn |. (8.80) 


Rechnet man mit der Halbwertzeit t, ‚, so gilt 


t . 
As = Boit ( _ PDE oin barn E (8.81) 


Man erkennt aus dieser Gleichung, daß bei gegebener Flußdichte nach 
einer Bestrahlungsdauer von einer Halbwertzeit die Hälfte der maxı- 
mal erreichbaren Aktivität erhalten wird. Mit wachsender Bestrah- 
lungszeit nähert sich die Aktivität asymptotisch der Sättigungsaktivi- 
tät (vgl. Abb. (8-10)). Bestrahlungszeiten, die größer sınd als etwa 10 
Halbwertzeiten des gebildeten Radionuklids, führen nicht mehr zu 
einer merklichen Erhöhung der Aktivität und sind deshalb sinnlos. 
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Sättigungsaktivität 
0 zei 


relative Aktivität A/Anı ——> 


0 1 2 3 4, 5 6 7 8 9 10 
Bestrahlungszeit t/t,, —- 


Abb. (8-10) Aktivität als Funktion der Bestrahlungszeit. 


Der Umsatz bei einer Kernreaktion ist gegeben durch das Verhält- 
nis Ngu/ Na = 2 (1-e”*); dies folgt aus Gl. (8.76). Er ist umso 
höher, je größer das Verhältnis «a ®/A und je kleiner e” sind. Für die 
Herstellung größerer Mengen eines Radionuklids ıst deshalb das Ver- 


hältnis o®8/A von entscheidender Bedeutung. Dies ergibt sich auch 
aus Gl. (8.75): Die Nettobildungsrate ıst nur dann positiv, wenn 


A 


od>X1 u ist. Soll N, = N, werden, so mußo © > A sein. Da die 
A 


Werte für o und A gegeben sind, kommt es in erster Linie auf die Fluß- 

dichte $ an. 

Zur Erläuterung sollen drei praktische Beispiele von Aktivierungen 
behandelt werden: 

l. Aktivierung von Kupfer durch Bestrahlung in einem Kernreaktor 
(Neutronenfluß ® = 10'?cm? s"!, Bestrahlungszeit 1 Tag). Das 
natürliche Kupfer besteht aus zwei Isotopen, Cu-63 (Häufigkeit 
69,09%) und Cu-65 (Häufigkeit 30,9174). Durch Neutronenein- 
fang entsteht aus Cu-63 das Cu-64 


6°Cu(n,y)°*Cu (o=4,51b) (8.82) 
und aus Cu-65 das Cu-66 
SCu(n,y)Cu (oe =2,3b). (8.83) 


Die Halbwertzeit des Cu-64 beträgt 12,8 h,die des Cu-66 5,1 min. 
Aus Gl. (8.81) folgt 
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. 5 ; 24/12,8 
AslCu-64 — 1283451 10.0,6909 (2) ]- ossıcie 


63,54 > 
und 
; ß s 1440/5,1 
Hl ae, -(3) | — 0,182 Cijg. 


2. Gewinnung von C-14 durch Bestrahlung von AIN in einem Kern- 
reaktor (Neutronenfluß ® = 10!” cm" * s”', Bestrahlungszeit 
l Jahr). Der natürliche Stickstoff besteht zu 99,65% aus N-14. Hier 
interessiert nur die Kernreaktion 


N (n,p)!*C (co = 1,816). (8.84) 


Die Halbwertzeit des C-14 beträgt 5730 a. Für die spezifische Ak- 
tivität des AIN berechnet man nach Gl. (8.81) 


1,63 - 1,81: 10 - 0,9965 1\ 1/5730 | 
ACH 00 EL fe) — 86,1 uCijg. 


Diese Aktivität ıst verhältnismäßig niedrig. Der Ausdruck in der 


Klammer beträgt 1,210 : 10°* (für solche kleinen Werte von un 
1/2 


d.h. — < 0,001, rechnet man zweckmäßigerweise nach der Nähe- 
1/2 
] 


tt] 2 f 
rungsformel I - (2) a —In ?) : 
2 f172 


Im Falle der Herstellung von C-14 wird auch nach der verhältnis- 
mäßig langen Bestrahlungszeit von 1 Jahr. nur ein kleiner Bruchteil 
der Sättigungsaktivität erreicht. 

3. Gewinnung von Tritium durch Bestrahlung von Lithium in einem 
Kernreaktor (Neutronenfluß © = 10'*cm’? s”!, Bestrahlungszeit 
l Jahr). Das natürliche Lithium besteht aus zwei Isotopen, Li-6 
(Häufigkeit 7,42%/) und Li-7 (Häufigkeit 92,58%). Bei diesem Bei- 
spiel interessiert nur die Kernreaktion 


SLi(n,o)t (o = 953). (8.85) 
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Die Halbwertzeit des Tritium beträgt 12,26a. Für die Ausbeute an 
Tritium erhält man nach Gl. (8.81) 


1,63 : 953 10 - 0,0742 an 


Am Anfang dieses Abschnittes hatten wir angenommen, daß die 
Flußdichte der Teilchen innerhalb des Targets konstant ist. Wenn eine 
merkliche Absorption der Strahlen ım Target stattfindet (dicke Tar- 
gets), so kann man mit der mittleren Flußdichte 9, rechnen, die sich 
aus Gl. (8.63) bzw. (8.65) ermitteln läßt (vgl. Abb. (8-11)). Für ein plat- 


1,0 ® 
| Er .. 
205 Be Be 
2 N 
9 9 
@ @ 
> pe} 
me a 

0 0 

0 0,5 1,0 0 0,5 1,0 13 2,0 

a) x(Dicke des Targets) —— b) x (Dicke des Targets) —— 


Abb. (8-11) Flußdichte in einem „dicken“ Target a) bei einem aus einer Richtung ein- 
fallenden Strahl, b) in einem Strahlenfeld. 


tenförmiges Target (Schichtdicke x bzw. 2x) erhält man 


m 0 
x 24% 


dm = | 94x - u [e® dx = 2 (1-e”°*). (8.86) 
x 
0 0 


Z, ist der totale makroskopische Wirkungsquerschnitt. 

Wir behandeln nun noch einige etwas kompliziertere, aber eben- 
falls praktisch wichtige Beispiele für die Berechnung der Ausbeute von 
Kernreaktionen. Zunächst wollen wir den Fall betrachten, daß sich 
während der Bestrahlung aus dem Reaktionsprodukt durch Zerfall 
ein weiteres Radionuklid bildet, wie es in der folgenden Gleichung 
angegeben ist: 


binukleare Zerfall 
— 2.) 5 
Kernreaktion 


(A) (2) (8.87) 
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Gesucht ist die Zahl der Atome des Nuklids (2), die während der Be- 
strahlungszeit ? gebildet wird. Die Nettobildungsrate von (2) ist gleich 
der Zerfallsrate von (1), abzüglich der Zerfallsrate von (2) 


dN, 
di 
(vgl. Gl. (5.27)). Das Nuklid (1) entsteht durch eine binukleare Kern- 


reaktion aus dem Nuklid A; die Anwendung von Gl. (8.76) führt zu 
der Gleichung 


—— A1 N -AN, (8.88) 


- = oÖN,(l-e 1) -AyN,. (8.89) 


Wir setzen voraus, daß N, konstant ist und zur Zeit t= 0) sowohl 

N,=0 als auch N,=0 sind; dann erhalten wir durch Integration 
|-e *t e hit _e ht 

N, =c®N Be ZZ! 8.90 

er hd en 


Nach Beendigung der Bestrahlung wandelt sich zwar weiterhin das 
Nuklid (1) in das Nuklid (2) um, (1) wird aber nicht mehr durch die 
Kernreaktion aus A nachgebildet. Wir müssen deshalb unterscheiden 
zwischen der Bestrahlungszeit 7, und der Abklingzeit z, nach Bestrah- 
lungsende und erhalten unter Berücksichtigung von Gl. (5.31) 


1 -e + e tıd -e +2! 
= N lasse nn a er 1 t, 
N, o® A | E H 5 |e 2 
8.91) 
/ı 4% at 
+ N?tl(e "Ya-e "2a), 


N? ıst die Zahl der Atome des Nuklids (1) nach Bestrahlungsende. 
Setzen wir diese nach Gl. (8.76) ein, so folgt 


1-e *2% e trıld - oe Aal 
N» =0®N ——" nn e ‚ala 
en I 
(8.92) 
as o®N, (1 _ e*1'b) (e’*ıla a e 2a), 


/y —kı 
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Ziehen wir die Möglichkeit in Betracht, daß sich das Nuklid (2) zu- 
sätzlich auch direkt durch eine Kernreaktion aus einem anderen Nu- 
klid B bildet, so gilt das Reaktionsschema 


(A) (B) 


binukleare binukleare 
Kernreaktion | Kernreaktion 2 


A) Zerfall 0) 


Für die Zahl der Atome des Nuklids (2), die am Ende der Bestrahlung 
vorliegt, erhalten wir an Stelle von Gl. (8.90) 


(8.93) 


1 _ e +2! 1 = e +! en oe +2! 
Nena - Asa | 
2 — 02F2!NB % +0,9, ‚| 1, A RER 


Dabei ist angenommen, daß N, und N, konstant und zur Zeit t=0 
sowohl N, =0O als auch N, = 0 sind. 

Bei der Ableitung der Gln. (8.76), (8.90) und (8.94) hatten wir vor- 
ausgesetzt, daß die Zahl N, der im Target vorhandenen Atome des 
Nuklids A als konstant angesehen werden kann. Diese Voraussetzung 
ist nicht erfüllt, wenn sich N, durch Kernreaktionen und durch radio- 
aktiven Zerfall in merklichem Umfang ändert. Wir müssen dann an- 
setzen 


5 AN, 
di 


=AN, +o®ON,=(A+06)N,=AN,. (8.95) 


In dieser Gleichung ist zur Abkürzung A + o® = A eingeführt; d. h., 
der Einfluß der mononuklearen und der binuklearen Kernreaktionen 
ist in einer Konstanten zusammengefaßt. Durch Integration erhalten 
wir in Analogie zu Gl. (5.8) 


N= Met (8.96) 


Erweitern wir diese Betrachtung aufeine Gruppe von Nukliden, die 
in genetischem Zusammenhang stehen, 
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Zerfall Zerfall 
ll) —) —— ß) 
| binukleare | binukleare: 
Kernreaktion | Kernreaktion ?2 (8.97) 


so gilt für das Nuklid (2) 


dN, 


dr = A NN -AhN,-09,d,N, = AN, - AsN).. (8.98) 


Unter Berücksichtigung von Gl. (8.96) folgt 


dN, a o,„-A 
dr = /, N?e 1! -A,N};. (8.99) 


Diese Differentialgleichung entspricht Gl. (5.29). Die Lösung lautet 
für die Anfangsbedingung N, = 0 


ji 
N = 1 o -Aıt _ — Azt j 
2 A: Ni (e e ) (8.100) 


Wir gehen nun noch einen Schritt weiter und betrachten den Fall, 
daß die Radionuklide (1) bzw. (2) nıcht nur durch Zerfall, sondern 
auch durch binukleare Kernreaktionen aus den vorausgehenden Nu- 
kliden entstehen, wie dies in dem folgenden Schema angegeben ist: 


Zerfall Zerfall 
or 
binukleare binukleare 
Kernreaktion Kernreaktion 
2 23 (8.101) 
binukleare binukleare 


Kernreaktion 1 Kernreaktion 2 
Dann gilt für die Nettobildungsrate des Nuklids (2) 


dN, 
di 


= hıN, + 012 B12Nı - Aa Na -02 82 N; - 033833 N, (8.102) 


288 8. Kernreaktionen 


bzw. 


= AYN,]),- As»N;. (8.103) 


Nach Gl]. (8.96) ist 
N, =Meti, (8.104) 


Man beachte, daß A* und A, nicht identisch sind. Für das Reaktions- 
schema (8.101) gilt 


Ai =Ah + 0m 9Pı2 (8.105) 
Aı = Aı +0,19, + 01913; (8.106) 


In A% sind nur diejenigen Kernreaktionen berücksichtigt, die zur Bil- 
dung des Nuklids (2) aus dem Nuklid (1) führen, in A, aber alle Kern- 
reaktionen, die eine Abnahme von N, bewirken. 

Erweitert man diese Betrachtung, so kann man allgemein für ein 
beliebiges Nuklid ı in einer Kette von Umwandlungen ansetzen 


nn = A N 4-AN, (8.107) 
Diese Differentialgleichung hat die gleiche Form wıe die Gln. (5.59) 
in Abschn. 5.12. Die allgemeine Lösung lautet für die Anfangsbedin- 
gungen N =N!}, N =N3=...=N=!0: 


N.d= Cıett +Ge tt +... +C,etn. (8.108) 


Die Koeffizienten C, entsprechen den Koeffizienten c, ın den Gln. 
(5.62): 


AT Asa 


Bene eees 


N (8.109) 
USW. 


Entsprechend dem oben Gesagten gilt, daß in den A; alle Terme ent- 
halten sind, die zur Abnahme des Nuklids ı führen, in den A# aber nur 
die Terme, die zur Bildung des folgenden Nuklids i + 1 in der Reak- 
tionskette führen. Die Gleichungen sind für alle Ausbeuteberech- 
nungen anwendbar. 
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8.8. Kernspaltung 


Wie bereits in Abschnitt 7.1.4. erwähnt, sind die schwereren Kerne in- 
stabil im Hinblick auf Spaltung. Die Spontanspaltung tritt aber erst 
bei verhältnismäßig großen Massenzahlen in den Vordergrund. Durch 
Einwirkung geeigneter Strahlen auf schwere Nuklide kann die Spal- 
tung der Atomkerne ausgelöst werden. Diese „künstliche‘‘ Spaltung 
wird kurz als Kernspaltung bezeichnet. Bei Ordnungszahlen ober- 
halb von etwa Z = W% ist sie in vielen Fällen die bevorzugte Kernreak- 
tion. 

Die Möglichkeit, Atomkerne künstlich zu spalten, wurde erstmals 
1938 von den Chemikern O. HARrnN und F. STRASSMANN entdeckt, und 
zwar bei dem Versuch, Transuranelemente durch Einwirkung von 
Neutronen auf Uran herzustellen. Dabei fanden sie Radionuklide, die 
erheblich leichter waren als Uran und deshalb nur durch eine Kern- 
spaltung entstanden sein konnten. 

Die Kurzschreibweise für die Kernspaltung ist (x, f); f steht für 
„fission“. Zum Beispiel bedeutet die Gleichung 


U (n,f) '*°Ba, (8.110) 


daß beı der Kernspaltung des Urans mit Neutronen Ba-140 entsteht. 
Als Geschosse x für die Kernspaltung kommen in Frage: Neutronen, 
Protonen, Deuteronen und «-Teilchen. 

Zweckmäßigerweise unterscheidet man zwischen Niederenergie- 
Kernspaltung und Hochenergie-Kernspaltung. Von Niederenergie- 
Kernspaltung spricht man, wenn die Geschosse, welche dıe Kern- 
reaktion auslösen, eine Energie bis zu etwa 10 MeV besitzen. Am 
wichtigsten ist die Kernspaltung mit thermischen Neutronen (ther- 
mische Kernspaltung), dıe als Kettenreaktion in Kernreaktoren ab- 
läuft. Da die thermische Kernspaltung große praktische und theore- 
tische Bedeutung besitzt, wird sie in diesem Abschnitt ausführlicher 
behandelt. 

In Anlehnung an die allgemeine Gleichung für eine Kernreaktion 
(Gl. (8.2)) können wir die Niederenergie-Kernspaltung mit Neu- 
tronen folgendermaßen formulieren 


A+tn—B+D+Hv:n+AE. (8.111) 


Durch Spaltung des schweren Nuklids A entstehen zwei mittelschwere 
Nuklide B und D und außerdem mehrere Neutronen (v = 2,4 beı der 
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Spaltung des U-235 und v = 2,9 bei der Spaltung des Pu-239); die 
Energie AE wird frei. Diese Energie ist verhältnismäßig groß (AE = 
< 200 MeV), da die Bindungsenergie pro Nukleon für mittelschwere 
Kerne höher ist als für schwere Kerne (vgl. Abb. (1-11)). Darauf ba- 
siert die Energieproduktion in den Kernreaktoren. 


Tabelle 8.2. 
Wirkungsquerschnitte für die Kernspaltung mit thermischen Neutronen 


o„,, in barn o„,, In barn 
Nuklid (Energie der Neutronen Nuklid (Energie der Neutronen 
0,025 eV) 0,025 eV) 
Th-227 a 1500 Pu-236 170 
228 < 0,3 237 2500 
229 32 238 16,8 
230 < 0,001. 239 741 
232 < 0,0002 240 < 0,08 
233 15 24] 950 
234 < 0,001 242 < 0,2 
Pa-230 1500 Am-241 3,0 
231 0,010 242 2900 
232 a 700 242m 6000 
233 <ONl 243 < 0,07 
234 < 5000 244 2300 
234m < 500 
Cm-242 <5 
U-230 25 243 660 
231 “ 400 245 1900 
232 77 
233 524 Cf-249 1735 
235 371 250 < 350 
238 < 0,0005 251 3000 
239 14 
Np-234 a 900 
236 2500 
234 0,019 
238 1600 
239 < | 


Einige Nuklide sind mit thermischen Neutronen besonders leicht 
-d.h. mitgroßem Wirkungsquerschnitt -spaltbar, z.B. U-233 (0, x = 
— 524b), U-235 (o„, = 577b) und Pu-239 (o,, = 741b). Diese Nu- 
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klide besitzen eine besonders große praktische Bedeutung, weil sie in- 
folge der hohen Wirkungsquerschnitte o„, die Durchführung einer 
Kettenreaktion ermöglichen, wobei durch die entstehenden Neutro- 
nen immer wieder neue Kernspaltungen ausgelöst werden. Auf die- 
ser Grundlage beruht die Entwicklung von Kernreaktoren und Atom- 
bomben. Die Radionuklide U-233, U-235 und Pu-239 werden des- 
halb als Kernbrennstoffe bezeichnet. In Tab. 8.2. sind die Wirkungs- 
querschnitte einiger Nuklide für die Spaltung mit thermischen Neu- 
tronen zusammengestellt. Der Wirkungsquerschnitt für die Spaltung 
hängt sehr stark von der Energie der Teilchen ab. Mit energiereichen 
Neutronen, Protonen, Deuteronen und «-Teilchen ist es auch mög- 
lich, andere schwere Kerne zu spalten. 

Den Ablauf der Kernspaltung durch thermische Neutronen kann 
man sıch ähnlich vorstellen wie die Spontanspaltung (vgl. Abb. 
(7-28)). Der Spaltvorgang wird durch Einfangen eines Neutrons we- 
sentlich beschleunigt; die Bindungsenergie des eingefangenen Neu- 
trons verteilt sıch als Anregungsenergie auf den Kern, der sıch infolge- 
dessen ziemlich stark deformiert und mit sehr hoher Wahrscheinlich- 
keit in zwei Spaltstücke und einige Neutronen zerfällt. Die Zeitspanne 
zwischen der Absorption des Neutrons und der Spaltung beträgt et- 
wa 101? s. Ein kleiner Bruchteil der frei werdenden Neutronen wird 
erst nach einer gewissen Verzögerungszeit emittiert, die zwischen 0,1 
und 0,6 s liegt; der Bruchteil dieser verzögerten Neutronen beträgt bei 
der Spaltung des U-233 0,0026, für U-235 0,0065 und für Pu-239 
0,0021. 

Ein wichtiges Charakteristikum der thermischen Kernspaltung ist, 
daß bevorzugt unsymmetrische Spaltstücke entstehen, die einen hohen 
Neutronenüberschuß besitzen und durch $” -Zerfall in stabile Nuklı- 
de übergehen. Beispielsweise können bei der Spaltung des U-235 fol- 
gende Spaltketten auftreten: 
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2330 + In CU) 2Kr + '43Ba + 3ln 


B7|33s BP" |l2s 


MRb "la 


ß” \2,9min PB” |l4min 


385r 158Ce (8.112) 


B-\os1a 8° |33h 


90 143 
39Y soPr 


B-\64h 87 \13,6d 


40Z1 "soNd 


Als ‚„Spaltkette‘“ bezeichnet man eine bei der Kernspaltung entstehen- 
de Reihe von isobaren Nukliden, die sich durch ß"-Zerfall in Rich- 
tung auf die Linie der P-Stabilität umwandeln. 

Der hohe Neutronenüberschuß der Spaltstücke rührt von dem Neu- 
tronenüberschuß der schweren Kerne her. Dies ist in Abb. (8-12) ver- 
anschaulicht. Die Zahl der Möglichkeiten bei der Kernspaltung ist 
sehr groß. Da sich bei den f-Umwandlungen die Massenzahl nicht 
ändert, ist es sinnvoll, die Spaltausbeute als Funktion der Massen- 
zahl aufzutragen; dabei wırd jede Spaltkette durch Angabe einer 
Spaltausbeute charakterisiert. Für die Spaltung des U-235 durch ther- 
mische Neutronen erhält man die in Abb. (8-13) aufgezeichnete Kurve. 
Die Spaltausbeute gibt an, ın wieviel Prozent der Kernspaltungen Nu- 
klide mit der betreffenden Massenzahl entstehen. Da aus einer Kern- 
spaltung jeweils zwei Spaltstücke hervorgehen, beträgt die Summe der 
Spaltausbeuten, über alle Massenzahlen aufsummiert, 200%. 
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Abb. (8-12) Neutronenüberschuß der Spaltstücke bei der Kernspaltung (schematisch). 


In Abb. (8-13) ıst der Logarıthmus der Spaltausbeute aufgetragen. 
Man erkennt daraus, wie stark die asymmetrische Spaltung bevor- 
zugt ist. Die Maxima der Kurve liegen in der Nähe der Massenzahlen 
A= 95 und A = 138. Die Ausbeuten für diese Massenzahlen betra- 
gen jeweils etwa 7%. Eine symmetrische Spaltung (A = 236/2) findet 
nur in 10°? % aller Fälle statt. Bei der Spaltung des U-233 und des 
Pu-239 erhält man ähnliche Spaltausbeuten (Abb. (8-14)). Die Ma- 
xıma liegen für die Spaltung des Pu-239 bei etwa A = 99 und A = 140. 
Das Minimum der Spaltausbeute beträgt etwa 4 - 10°? %. Die Fein- 
struktur ın den Kurven für die Spaltausbeute wird auf die Schalen- 
struktur der Atomkerne zurückgeführt. 

Mit der Aufzeichnung der Spaltausbeute als Funktion der Massen- 
zahl (Massendispersion) sind die Angaben über die Kernspaltung 
noch nicht vollständig. Es interessiert noch die Ausbeute der primär 
gebildeten Spaltstücke einer isobaren Reihe als Funktion der Ord- 
nungszahl (Ladungsdispersion, Abb. (8-15)). Die Bestimmung dieser 
Werte ist erheblich schwieriger. Durch rasche radiochemische Tren- 
nungen nach kurzer Bestrahlungszeit kann die Ladungsdispersion für 
die Nuklide ermittelt werden, die in der „Spaltkette‘ auf eın langle- 
bigeres Nuklid folgen. Die Spaltausbeute der sogenannten geschützten 
Nuklide ist direkt meßbar. Geschützte Nuklide sind solche, die in einer 
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Abb. (8-13) Spaltausbeute für die Spaltung des U-235 durch thermische Neutronen. 
Nach AECI-1054. 


isobaren Reihe hinsichtlich ihrer Ordnungszahl auf ein stabiles Nuklid 
folgen. Sie können deshalb bei der Kernspaltung nicht durch ß”-Um- 
wandlung aus iısobaren Nukliden niedrigerer Ordnungszahl entstehen. 
Man unterscheidet die unabhängige Spaltausbeute und die kumula- 
tive Spaltausbeute; letztere ist gegeben durch die unabhängige Spalt- 
ausbeute des betreffenden Nuklids, zuzüglich der durch ß"-Umwand- 
lung aus den vorangehenden Isobaren mit niedrigeren Ordnungszah- 
len gebildeten Menge. Die Summe der Ausbeute an allen Isobaren be- 
zeichnet man als Isobarenausbeute; diese ist gleich der in den Abbn. 
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Abb. (8-14) Spaltausbeute für die Spaltung des U-233 und Pu-239 durch thermische 
Neutronen. Nach S. KATcoFF: Nucleonics [New York] 16/4 (1958) 78. 


(8-13) und (8-14) aufgezeichneten Spaltausbeute. Die unabhängigen 
Spaltausbeuten einer Isobarenreihe sind nur in wenigen Fällen be- 
kannt. Die wahrscheinlichste Ordnungszahl Z, ist um etwa 3 bis 4 Ein- 
heiten geringer als die stabilste Ordnungszahl Z, der jeweiligen Isoba- 
renreihe. Z, kann aus Gl (1.8) berechnet werden. Etwa 50%, der Ge- 
samtausbeute entfällt auf die Ordnungszahl Z,,, je etwa 257% auf die 
Ordnungszahlen Z=Z, +1, und je etwa 2%, auf Z=Z, +2 (vgl. 
Abb. (8-15)). Für höhere bzw. niedrigere Ordnungszahlen ist die Aus- 
beute sehr gering. Dieser Befund stimmt recht gut überein mit der 
Hypothese der gleichen Ladungsverschiebung. Diese besagt, daß in 
den beiden Spaltstücken die Differenz Z, -Z, gleich ıst und daß außer- 
dem die Ladungsdispersion für alle Massenzahlen gleich ist. Da bei 
der Spaltung des U-235 im Mittel 2,4 Neutronen emittiert werden, ist 
in diesem Falle 
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Abb. (8-15) Unabhängige Spaltausbeute für die Spaltung von U-235 mit thermischen 


Neutronen. 
Zar 2p = Z233,6-1- (92 -Z,) (8.113) 
bzw. 
l 
Zn =46+ 5 Zu = Z233,6-A)- (8.1 14) 


Das Bild der Kernspaltung ändert sich erheblich, wenn Neutronen 
oder andere Geschosse höherer Energie verwendet werden (Hochener- 
gie-Kernspaltung). Dann wird dem Kern so viel Anregungsener- 
gie zugeführt, daß die Wahrscheinlichkeit für eine symmetrische Spal- 
tung zunimmt; das Minimum verschwindet allmählich (Abb. (8-16)). 
An die Stelle der beiden Maxima tritt ein flaches Maximum, und zwar 
etwas unterhalb der halben Massenzahl des Targetnuklids. Außerdem 
entstehen im Gegensatz zur Spaltung bei niedriger Energie auch neu- 
tronenarme Nuklide, vor allen Dingen im Bereich hoher Massenzah- 
len; bei den leichten und schweren Spaltstücken wird etwa das gleiche 
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Abb. (8-16) Spaltausbeute für die Spaltung des U-238 mit Protonen verschiedener 

Energie. (Die Coulomb-Schwelle für die Spaltung mit Protonen liegt bei 12,3 MeV; 

daraus erklären sich die verhältnismäßig niedrigen Wirkungsquerschnitte für 10 MeV 

Protonen.) Nach P. C. STEvENSON: Physic. Rev. 111 (1958) 886; G. FRIEDLANDER: 
BNL 8858 (1965). 


Verhältnis von Protonen und Neutronen beobachtet. Dies wırd damit 
erklärt, daß die hohe Anregungsenergie bevorzugt durch ‚Verdamp- 
fen‘ von Neutronen abgegeben wird und daß die Spaltung so rasch 
erfolgt, daß eine Abstimmung des Proton-Neutron-Verhältnisses nicht 
möglich ist. Wenn sehr hochenergetische Protonen verwendet werden 
(E einige GeV), verschiebt sich das Bild wiederum (Abb. (8-16)); die 
Ausbeute an mittelschweren Nukliden geht zurück, die Ausbeute an 
leichten und schweren Nukliden steigt an. Die Hochenergie-Kern- 
spaltung wird zusammen mit anderen Hochenergie-Kernreaktionen 
im folgenden Abschnitt noch etwas näher besprochen. 

Gelegentlich findet auch eine Spaltung in: drei Bruchstücke statt, 
die oft als „‚Dreifachspaltung‘ bezeichnet wird. In etwa 0,2 bis 0,3% 
aller Spaltprozesse treten neben den Neutronen andere leichte Teil- 
chen mit großer Reichweite als drittes Bruchstück auf, am häufigsten 
a-Teilchen. Die Spaltung in drei Bruchstücke ungefähr gleicher Masse 
ist ein außerordentlich seltener Vorgang, der bei 10° Spaltungen höch- 
stens einige Male stattfindet. 
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8.9. Hochenergie-Kernreaktionen 


Tab. 8.1. läßt erkennen, daß bei höherer Energie der einfallenden 
Strahlung von einem Kern mehrere Teilchen emittiert werden. So 
treten oberhalb 10 MeV (x, 2n)-, (x,np)- und (x,2p)-Reaktionen in den 
Vordergrund (x = n,p,d, «). Mit steigender Energie werden auch drei 
und noch mehr Teilchen ausgesandt, weil die zugeführte Energie grö- 
Ber ist als die Bindungsenergie mehrerer Nukleonen; die hohe Anre- 
gungsenergie wird dadurch abgegeben, daß mehrere Nukleonen — be- 
vorzugt Neutronen — „verdampfen“. 

In Abb. (8-17) ıst die Massendispersion bei Kernreaktionen von 
Protonen mit mittelschweren Nukliden für verschiedene Energien der 
einfallenden Strahlung aufgezeichnet. Im Energiebereich bis zu etwa 
50 MeV finden Kernreaktionen statt, bei denen ein oder mehrere Teil- 
chen emittiert werden. Die Massenzahl A ändert sich dabei nicht we- 
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Abb. (8-17) Massendispersion bei Kernreaktionen mit mittelschweren Nukliden 
(Beispiel: Einwirkung von Protonen verschiedener Energie auf Kupfer). Nach J. M. 
MILLER u. J. HuDIs: Annu. Rev. nuclear Sci. 9 (1959) 159. 
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sentlich. Bei noch höheren Energien (EZ > 100 MeV) entstehen Pro- 
dukte, die zum Teil sehr viel geringere Massenzahlen besitzen, weil 
sehr viele Nukleonen und außerdem Kernbruchstücke, die mehrere 
Nukleonen enthalten, aus dem Kern herausgeschlagen werden. Man 
spricht von einer Spallation oder Kernsplitterung. Wenn die Energien: 
die Größenordnung GeV (1000 MeV) erreichen, bilden sich immer 
mehr leichte und mittelschwere Bruchstücke (Abb. (8-17)); der Kern 
„zersplittert‘ in größerem Umfange, die Zahl der Spallationsproduk- 
te wird größer. An Stelle der Gl. (8.2) müssen wir zur Beschreibung 
dieser Hochenergie-Kernreaktionen die folgende allgemeine For- 
mulierung wählen 


Atos BHtDErt., Fund 4E Ey 


Die Zahl der Kernbruchstücke B, D, F usw. erhöht sich mit steigender 
Energie, ebenso die Zahl v, bzw. v, der Nukleonen. Die Kurzschreib- 
weise für Spallationsreaktionen lautet (x, 5). 

Bei schweren Nukliden (Z > 70) ist das Bild dadurch etwas verän- 
dert, daß zusätzlich Kernspaltung eintreten kann. Die Massendisper- 
sion ist ın Abb. (8-18) für verschiedene Protonenenergien aufge- 
zeichnet. Die bei etwa 40 MeV ablaufenden Kernreaktionen führen 
im allgemeinen nicht zu einer wesentlichen Änderung der Massenzahl. 
Nur die verhältnismäßig leicht spaltbaren Nuklide wie die Uraniso- 
tope U-233, U-235, U-238, die Plutoniumisotope Pu-239, Pu-242 
und andere erfahren in diesem Energiebereich eine Kernspaltung, wo- 
bei Produkte niedriger Massenzahl auftreten. Bei höherer Energie 
(etwa 400 MeV) werden alle schweren Nuklide in merklichem Um- 
fange gespalten. Neben den Spallationsprodukten mit Massenzahlen 
A > 0,75 A, treten die Spaltprodukte mit Massenzahlen in der Um- 
gebung von etwa 0,5 A, auf. Während die Spallationsprodukte und 
die Spaltprodukte bei etwa 400 MeV noch deutlich unterscheidbar 
sind, verwischt sıch der Unterschied oberhalb von etwa 1 GeV;.d.h. 
bei sehr hoher Energie ist in Abb. (8-18) kein grundsätzlicher Unter- 
schied zwischen Spallation und Kernspaltung festzustellen. 

Bei den Hochenergie-Kernreaktionen ist die Energie — und da- 
mit auch die Geschwindigkeit — der einfallenden Teilchen viel zu 
hoch, als daß eine Energieübertragung an alle Nukleonen und damit 
eine Anregung des gesamten Kerns stattfinden könnte. Es kommt 
nicht mehr zur Ausbildung eines Zwischenkerns im Sinne von Gl. 
(8.6). Die Hochenergie-Kernreaktionen können deshalb auch nicht 
mehr in zwei unabhängige Teilschritte zerlegt werden, wie dies in Gl. 
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Abb. (8-18) Massendispersion bei Kernreaktionen mit schweren Nukliden (Beispiel: 
Einwirkung von Protonen verschiedener Energie auf Wismut). Nach J. M. MILLER u. 
J. Hupıs: Annu. Rev. nuclear Sci. 9 (1959) 159. 


0,1 


(8.6) angedeutet ist. Die mit hoher Geschwindigkeit einfallenden hoch- 
energetischen Teilchen treffen auf ein oder mehrere Nukleonen eines 
Kerns auf, übertragen ın aufeinanderfolgenden Zusammenstößen 
einen Teil ihrer kinetischen Energie auf diese Nukleonen und verlas- 
sen mit ıhrer restlichen Energie wieder den Kern. Die bei diesem Pro- 
zeß durch direkte Wechselwirkung übertragenen Energiebeträge sind 
höher als die Bindungsenergie der getroffenen Nukleonen. Diese kön- 
nen deshalb entweder sofort den Kern verlassen oder ihre Energie 
durch weitere direkte Wechselwirkung an andere Nukleonen des 
Kerns übertragen; .d.h., der Kern reagiert bei dieser direkten Wechsel- 
wirkung nicht mehr als eine Einheit, sondern wie eine Vielzahl von 
einzelnen Nukleonen. Die mittlere freie Weglänge eines Protons von 
etwa 100 MeV Energie in einem Kern beträgt einige F-Einheiten (1 F= 
— 1013 cm); d. h., sie ist von der gleichen Größenordnung wie der 
Durchmesser des Kerns. Ein hochenergetisches Teilchen kann somit 
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Abb. (8-19) Schema einer durch hochenergetische Teilchen in einem Kern ausgelösten 
Kaskade (p = Proton, n = Neutron). 
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Abb. (8-20) Schema der verschiedenen Möglichkeiten nach Einfang hochenergetischer 
Geschoßteilchen x durch schwere Kerne (Z > 70). 
a) „schnelle“ Kernspaltung; 
b) „langsame“ Kernspaltung; 
c) keine Kernspaltung. 
(E** = sehr hohe Anregungsenergie 
E* = mäßige Anregungsenergie) 
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durch direkte Wechselwirkung im Kern eine Kaskade von Reaktionen 
auslösen (Abb. (8-19)). Dabei treten auch n-Mesonen auf. Die in Abb. 
(8-19) angedeuteten Reaktionen einer solchen Kaskade laufen inner- 
halb eines sehr kurzen Zeitraumes von etwa 10°?” sab. Der zurück- 
bleibende hoch angeregte Kern kann als Spallationsprodukte Nukle- 
onen oder Kernbruchstücke, die mehrere Nukleonen enthalten, emit- 
tieren. Dabei entsteht eine Vielzahl von Reaktionsprodukten. 

Eine Kernspaltung kann entweder als ‚schnelle Spaltung‘ sofort — 
d. h. innerhalb von etwa 10° ?? s — verlaufen oder (nach Abgabe des 
Großteils der Anregungsenergie durch Spallationsprozesse) als „‚lang- 
same Spaltung“, d.h. nach etwa 10” '* s. Dies ist schematisch in Abb. 
(8-20) aufgezeichnet. Während die langsame Kernspaltung ähnlich 
verläuft wıe die Niederenergie-Kernspaltung (vgl. Abschnitt 8.8.), 
treten bei der schnellen Kernspaltung auch neutronenarme Produkte 
auf; die Massendispersion zeigt — wie bereits erwähnt — ein flaches 
Maximum, und die Ladungsdispersion ist erheblich breiter als bei der 
Niederenergie-Kernspaltung. Die schnelle Kernspaltung, bei der eine 
Gleichverteilung der Anregungsenergie im Kern nicht möglich ist, 
wird auch als „Fragmentierung‘‘ bezeichnet. Die Spaltbarkeit der 
Kerne (d. h. die Wahrscheinlichkeit dafür, daß eine Kernspaltung eın- 
tritt) nimmt mit Z?/A zu (vgl. Abschnitt 7.5.); sie ist deshalb umso 
höher, je mehr Neutronen aus dem Kern „abgedampft“ sind. 


8.10. Kernverschmelzung (Fusion) 


Unter Kernverschmelzung oder Fusion versteht man die Vereinigung 
von zwei leichteren Kernen zu einem schwereren. Wie die Kurve für 
die Bindungsenergie als Funktion der Massenzahl zeigt (Abb. (1-11)), 
können dabei erhebliche Energiebeträge in Freiheit gesetzt werden. 
Kernverschmelzung und Kernspaltung sind deshalb von großem prak- 
tischem Interesse. Beide Reaktionen führen von verschiedenen Seiten 
in Richtung auf das Gebiet mittelschwerer Kerne, die sich durch die 
höchste Bindungsenergie auszeichnen. 
Die allgemeine Formulierung von Fusionsreaktionen lautet: 


A+B-D+HAE (8.116) 


Beispiele von Kernverschmelzungsreaktionen haben wir bereits in Ab- 
schnitt 8.5. kennengelernt, zum Beispiel Gl. (8.49); dabei entsteht aus 
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einem Deuteron und einem Triton ein Heliumkern. Helium zeichnet 
sich durch eine besonders hohe Bindungsenergie der Nukleonen aus 
(vgl. Abb. (1-10)). Deshalb besitzt die Umsetzung von Wasserstoff 
zu Helium besondere Bedeutung. Diese Fusionsreaktion kann folgen- 
dermaßen formuliert werden: 


4p— *He +2e* +2v +AE. (8.117) 
Für die freiwerdende Energie berechnet man 
AE = (4m, - My. - 2m.) c” (8.118) 
bzw. 
AE = (4 My - Mye - 4m.) c? (8.119) 


(m ist die Kernmasse und M die Nuklidmasse). Durch Einsetzen der 
Zahlenwerte folgt: 


AE = 931,48 (4 : 1,0078252 - 4,0026031 - 4 : 0,0005486) MeV 
AE = 24,69 MeV. 


Zu diesem Energiebetragkommt.noch dieausderReaktion e + e”— 
— 2 hv (Vernichtungsstrahlung) herrührende Energie (2 - 1,02 MeV), 
während andererseits die Energie, die von den Neutrinos mitgenom- 
men wird (etwa 2% von AE), infolge der geringen Wechselwirkung 
der Neutrinos dem System verlorengeht. Die insgesamt freiwerdende 
Energie beträgt somit 26,2 MeV. Bezogen auf die Mengeneinheit der 
umgesetzten Nuklide ist dies ein sehr hoher Energiebetrag (= 6,5MeV 
pro ame). Er ist erheblich höher als die bei der Kernspaltung pro Mas- 
seneinheit freiwerdende Energie (= 0,8 MeV pro ame). Man hat be- 
rechnet, daß die Energie, die in der Sonne und in Fixsternen produ- 
ziert wird, nicht durch die Spaltung schwerer Nuklide aufgebracht 
werden kann, weıl der Gehalt an schweren Nukliden viel zu gering ıst. 
Für die Energieproduktion müssen deshalb Fusionsreaktionen ver- 
antwortlich sein, vorzugsweise die Verschmelzung von Protonen zu 
Helium nach Gl. (8.117). Für diese Hypothese spricht auch die Häu- 
figkeit dieser beiden Elemente ın der Sonne. 

Im Hinblick auf die Bildung von Helium aus Wasserstoff in der 
Sonne und den Sternen werden zwei Reaktionszyklen diskutiert: 
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a) Deuterium-Zyklus (Salpeter 1952) 


p+tp—>d+te’ +v (langsam) (8.120) 
d+p-—> °®He +y (rasch) (8.121) 
®>He + ?He— *He +2p (rasch); (8.122) 


b) Kohlenstoff-Stickstoff-Zyklus (Bethe 1938) 


BC +p—"N+Y 
(8.123) 
BC +e* +v 


3C+p— N +y (8.124) 


“N +p—'0 +9 
(8.125) 
N 


ISN +p— 12C + *He. (8.126) 


Die Bruttoreaktion ist bei beiden Zyklen gegeben durch Gl. (8.117). 

Voraussetzung für den Ablauf dieser Reaktionen ist, daß die Reak- 
tionspartner genügend hohe kinetische Energie besitzen, um die Cou- 
lombsche Abstoßung überwinden zu können. Diese beträgt nach Ab- 
schnitt 8.3., Gl. (8.27), für die Reaktion zwischen zwei Protonen (Zy- 
klus a) = 0,5 MeV und für die Reaktion zwischen einem '?C-Kern 
und einem Proton (Zyklus b) = 1,8 MeV. Nach der kinetischen Gas- 
theorie besteht zwischen der mittleren kinetischen Energie E,,, von 
Gasmolekülen und ihrer Temperatur die Beziehung: 


aim = 2 = ; ksT(T in °K). (8.127) 


Die wahrscheinlichste Geschwindigkeit v, die dem Maximum der 
Maxwellschen Geschwindigkeitsverteilung entspricht, beträgt 


0=y/ v2 | (8.128) 
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Damit erhält man für die wahrscheinlichste kinetische Energie: 
Bel ekt (8.129) 


Legt man diese Beziehung einer Temperaturberechnung zu Grunde, 
so folgt, daß eine Energie von 1 eV einer Temperatur von 1,16: 10*°K 
entspricht. 

Die Temperatur auf der Sonnenoberfläche beträgt 6000 °K, im Son- 
neninnern etwa 1,5 : 10’ °K ; die letztgenannte Temperatur entspricht 
einer kinetischen Energie von 1,3 keV. Wie bereits erwähnt, sind 
etwa 500 keV erforderlich, damit der Deuterium-Zyklus ablaufen 
kann; d.h. esmuß ein Proton hoher Energie (etwa 500 keV) mit einem 
Proton mittlerer Energie (1,3 keV) zusammentreffen, oder zwei Pro- 
tonen hoher Energie (je etwa 250 keV) müssen aufeinanderstoßen, 
damit der erste Teilschritt des Deuterium-Zyklus möglich ist. Der 
Kohlenstoff-Stickstoff-Zyklus erfordert etwa viermal so hohe Ener- 
gien bzw. Temperaturen. Obwohl die mittlere kinetische Energie der 
Atome erheblich niedriger ist als die für den Deuterium-Zyklus er- 
forderliche Energie, können diese Fusionsreaktionen doch in gerin- 
gem Umfang ablaufen; denn infolge der Maxwellschen Energiever- 
teilung besitzt ein sehr kleiner Prozentsatz der Atome auch Energien, 
die erheblich höher sınd als die mittlere oder die wahrscheinlichste 
Energie. 

Da die Fusionsreaktionen in einem abgeschlossenen System nur 
dann stattfinden können, wenn dieses System sehr hohe Temperatu- 
ren besitzt, spricht man von thermonuklearen Reaktionen. Es wird 
angenommen, daß thermonukleare Reaktionen nach dem Deuterium- 
Zyklus bevorzugt in der Sonne und in kälteren Sternen ablaufen, wäh- 
rend in heißeren Sternen der Kohlenstoff-Stickstoff-Zyklus überwiegt. 

Im Innern der Sterne rechnet man mit Dichten von der Größenord- 
nung 10°g/cm? und mit Temperaturen von der Größenordnung 10° 
bis 10° °K. Unter diesen extremen Bedingungen sind noch andere 
thermonukleare Reaktionen denkbar, z. B. Fusionsreaktionen mit He- 
lıum. Im Gleichgewicht wird aus Helium eine kleine Menge an Beryl- 
lium gebildet: 


*He + *He = ®Be. (8.130) 


Die niedrige Konzentration von Be-8 reicht aus, damit Fusionsreak- 
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tionen mit Helium stattfinden können, die zum Aufbau höherer Ele- 
mente führen: 


SBe + He — 12C +7, (8.131) 
12C + 4He — 160 +7. (8.132) 


Bei Temperaturen von etwa 10° °K können auch Fusionsreaktionen 
zwischen C-12 oder O-16 eintreten, z. B. 


120 + 12C — ?*Mg +y (8.133) 
12C +12C_,23Ng +tp (8.134) 
12C + 12C — ?Ne + *He (8.135) 
12C 1160 285 +5 (8.136) 
12C 4160 _, 24Mg + *He (8.137) 
160 169,328 4, (8.138) 
160 + 160 —, 288j + *He (8.139) 


Die hochenergetischen «-Teilchen, die zum Teil bei diesen Kernreak- 
tionen entstehen, sind befähigt (x, y)-Reaktionen auszulösen, z. B. 


328 + 4He — 36Ar +y. (8.140) 


Man stellt sıch vor, daß auf diese Weise durch exoergische thermonu- 
kleare Reaktionen allmählich Elemente höherer Ordnungszahl aufge- 
baut wurden. Die schweren Elemente werden wahrscheinlich durch 
Neutroneneinfang und ß -Zerfall gebildet. 

Die Durchführung kontrollierter thermonuklearer Reaktionen im 
Laboratorium stößt auf erhebliche Schwierigkeiten, insbesondere des- 
halb, ‚weil ein abgeschlossenes System auf hohe Temperatur aufge- 
heizt werden muß. Es sind verschiedene Anordnungen aufgebaut wor- 
den (z.B. „Zeta“ in England, „Stellatron‘ und „Perhapsatron“ in den 
USA). Die Energie wird durch ein starkes elektromagnetisches Feld 
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zugeführt; auch die Begrenzung des Systems ist durch das elektromag- 
netische Feld gegeben. Bei den hohen Temperaturen sind die Elemente 
niedriger Ordnungszahl vollständig ionisiert. Ein solches System, das 
aus Ionen und Elektronen besteht, nennt man ein Plasma. Die Hand- 
habung, Begrenzung und Aufheizung eines Plasmas sind wichtige tech- 
nische Voraussetzungen für die Durchführung kontrollierter thermo- 
nuklearer Reaktionen. 

Fusionsreaktionen zwischen Deuteronen (D-D-Reaktionen) bzw. 
zwischen Deuteronen und Tritonen (D-T-Reaktionen) haben er- 
heblich höhere Wirkungsquerschnitte als Fusionsreaktionen zwischen 
Protonen (P-P-Reaktionen). Sie besitzen aus diesem Grunde beson- 
dere Bedeutung: 


d+d—>t+p +4,0MeV (8.141) 
d +t-—> *He +n + 17,6 MeV (8.142) 

bzw. 
d +d-— °He +n + 3,3MeV (8.143) 
d + ?He— *He +p + 18,3MeV (8.144) 


Die Bruttoreaktion besteht in jedem Falle darin, daß aus drei Deute- 
ronen ein He-4, ein Proton und ein Neutron gebildet werden. Die da- 
bei freiwerdende Energie beträgt 21,6 MeV oder etwa 3,5 MeV pro 
ame. Da Deuterium im Wasser in nahezu unerschöpflichen Mengen 
zur Verfügung steht, sind diese Reaktionen von großem praktischem 
Interesse für die Energieversorgung in der Zukunft. Die Wirkungs- 
querschnitte für die D-D- und die D-T-Reaktıon sind in Abb. (8-21) 
als Funktion der Energie der Deuteronen aufgezeichnet. Aus dieser 
Abbildung kann man entnehmen, daß ein Plasma aus Deuteronen auf 
etwa 10° °K (entsprechend etwa 10 keV) aufgeheizt werden muß, da- 
mit die thermonuklearen D-D- bzw. D-T-Reaktıionen ın Gang kom- 
men und soviel Energie produzieren, daß die Temperatur aufrechter- 
halten und die in einem solchen thermonuklearen Reaktor freiwer- 
dende Energie nach außen abgeführt werden kann. Diese Aufgabe 
bringt große technische Probleme, die bisher noch nicht gelöst wer- 
den konnten. 
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Abb. (8-21) Wirkungsquerschnitte der D-D- und D-T-Reaktionen als Funktion der 
Energie der Deuteronen. Nach A. S. Bishop: Project Sherwood — The U.S. Program in 
Controlled Fusion. Addison-Wesley Publ. Comp., Reading, Mass., 1958. 


Unkontrollierte Fusionsreaktionen wurden beı der Explosion der 
Wasserstoffbombe realisiert. Dabei spielt die D-T-Reaktion (8.142), 
eventuell auch die D-D-Reaktion (8.143) und die T-T-Reaktion, eine 
Rolle: 


t +t— *He +2n + 11,3MeV. (8.145) 


Tritium kann durch eine (n, «)-Reaktion aus ®LiD in der Wasserstoff- 
bombe erzeugt werden, vgl. Gl. (8.50). 
Zum Vergleich werden einige wichtige Gesichtspunkte der Kern- 
spaltung und der Fusion einander gegenübergestellt. 
Kernspaltung: Die Energiegewinnung durch Spaltung von 1 kgKern- 
brennstoff entspricht der Verbrennung von 2: 10°kg 
Kohle. Dabei entstehen große Mengen hochradio- 
aktiver Spaltprodukte. 
Fusion: Die Energiegewinnung durch Fusion von 1 kg Deute- 
rium entspricht der Verbrennung von 8: 10° kg Kohle. 
Bezogen auf Wasser folgt daraus: Die Fusion des in 
l Liter Wasser enthaltenen Deuteriums entspricht der 
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Verbrennung von 120 kg Kohle. Bei der Fusion ent- 
stehen keine hochradioaktiven Produkte. 


8.11. Theoretische Behandlung von Kernreaktionen 


Zwei Modelle für den Ablauf von Kernreaktionen haben wir bereits 
in den vorausgehenden Abschnitten erwähnt: Das Modell des Zwi- 
schenkerns (Abschnitt 8.1.) und das Modell der direkten Wechsel- 
wirkung (Abschnitt 8.9.). Das Modell des Zwischenkerns geht auf 
BoHR (1936) zurück. Eine Kernreaktion wird dabei in zwei Teilschrit- 
te zerlegt (vgl. Abschn. 8.1., Gl. (8.6)): 


A Ode (8.146) 


Im ersten Teilschritt wird das Teilchen x von dem Nuklid A eingefan- 
gen; dabei entsteht der angeregte Zwischenkern C. Die Anregungs- 
energie beträgt 


M 
E=BKR+E-E=BE+tEl[l—|; 
+ tl, N); 8 


Es ist die Bindungsenergie des Teilchens x im Kern, E, seine kineti- 
sche Energie und £. die kinetische Energie des Zwischenkerns. Im 
zweiten Teilschritt zerfällt der Zwischenkern im Sinne der Gl. (8.146). 
Aus der Breite der Resonanzlinien in den Kurven für die Wirkungs- 
querschnitte (AE 0,1 eV) berechnet man mit Hilfe der Heisenberg- 
schen Ungenauigkeitsrelation 


At -AEs En (8.148) 
ZI 


daß die Lebensdauer des Zwischenkerns etwa 10 1? bis 10 1* s be- 
trägt. Diese Zeit ist lang im Vergleich zu der Zeit, die beispielsweise 
ein Neutron zum Durchqueren des Kerns benötigt (etwa 10”?! s bei 
einer Energie von | MeV und etwa 10!" s bei einer Energie von 0,01 
eV). Während dieser verhältnismäßig langen Lebensdauer des Zwi- 
schenkerns wird die Anregungsenergie gleichmäßig auf alle Nukle- 
onen des Kerns übertragen. Der Zwischenkern „weiß nicht mehr“, auf 
welche Weise er entstanden ist; d. h. sein Zerfall ist unabhängig von 
der Art seiner Entstehung, er ist nur abhängig von der Anregungs- 
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energie. Die Anregungsenergie „fluktuiert‘“ im Kern. Wenn sıe hoch 
genug ist (etwa 8 MeV), kann ein Nukleon emittiert werden, sonst 
wird ein y-Quant ausgesandt. 

Wenn die Anregungsenergie E’ nach Gl. (8.147) einem angeregten 
Zustand des Zwischenkerns entspricht, liegt Resonanz vor; der Wır- 
kungsquerschnitt als Funktion der Energie (Anregungsfunktion) zeigt 
ein Maximum (Resonanzabsorption, vgl. Abb. (8-7)). Jeder angeregte 
Zustand des Zwischenkerns hat eine bestimmte mittlere Lebensdauer 
t= 1/4; A ıst die Zerfallskonstante des betreffenden angeregten Zu- 
standes des Zwischenkerns. Zur Charakterisierung der angeregten Zu- 
stände bei Kernreaktionen benutzt man die Linienbreite !', die direkt 
als Halbwertsbreite der Resonanzlinien aus den Anregungsfunktio- 
nen abgelesen werden kann und in Anlehnung an Gl. (8.148) durch 
folgende Gleichung definiert ist: 


h 
Fa —. 
Fe (8.149) 


Die Linienbreite T ist die Unschärfe hinsichtlich der Energie und 
die Unschärfe hinsichtlich der Zeit. Lange Lebensdauer z entspricht 
einer scharf definierten Energie, d. h. einer kleinen Linienbreite I’ und 
umgekehrt. 

Ein bestimmter Zwischenkern C kann auf verschiedene Weise ent- 
stehen und in verschiedener Weise zerfallen (vgl. Abschn. 8.5.): 


A, SF X1 Bi a yı 
A, + Ay mer (C) — ; B; nu Sp) (8.150) 
Az t% B3 + y3 

USW. USW. 


Jeder Zerfallsmöglichkeit entspricht eine partielle Linienbreite /; , so 
daß die gesamte Linienbreite I’ gegeben ist durch 


Ben DR Tg (8.151) 


Wenn der Zerfall des Zwischenkerns unabhängig ist von der Art seiner 
Entstehung, so müssen bei gleicher Anregungsenergie E’ des Kerns 
folgende Beziehungen gelten: 
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0 (%X1,Jı) = N, 0 (X, Yı) (8.152) 


(X; y2) l,, 0(X2, y2) 


Dies wurde von GHOSHAL (1950) erstmals überprüft. 

Das Modell des Zwischenkerns erlaubt auch die Berechnung der 
Wirkungsquerschnitte für Kernreaktionen. Der Wirkungsquerschnitt 
o (x, y) für eine Kernreaktion A (x, y) B ist gegeben durch das Produkt 
aus der Wahrscheinlichkeit für die Bildung des Zwischenkerns durch 
Einfang des Teilchens x und der Wahrscheinlichkeit für den Zerfall 
unter Aussendung des Teilchens y (vgl. Abschn. 8.1.) 


E 
nn (8.153) 


Zur Berechnung von Wirkungsquerschnitten entwickelten BREIT und 
WIGNER (1936) die folgende Gleichung: 


2 2lc+] IP, 
m ee 4 us u N 2 3,8154 
NT An QL+DOHH+N(E-E% + (02 en 
A ıst die de Broglie-Wellenlänge des einfallenden Teilchens: 
= LRSEUUER. (8.155) 


Ic, I, und I, sind die Kernspins der Reaktionspartner. Eist die Energie 
der Teilchen x, E, die Resonanzenergie. Die Wahrscheinlichkeit für 
die Bildung des Zwischenkerns ist nach der Wellenmechanik propor- 
tional A?. [(E-E,)* + (T]2)°T ist der „Resonanzfaktor‘‘; er hat den 
größten Wert für E= E, (Resonanzlinie). I‘, und I sind die partiellen 
Linienbreiten für den Zerfall unter Emission der Teilchen x bzw. y. 
Wenn ein Teilchen mit dem Kernspin 0 eingefangen wird, hat der Fak- 
tor, der die Kernspins enthält, den Wert 1. Diese für eine Resonanzli- 
nie gültige Form der Breit-Wignerschen Formel (8.154) genügt für 
viele praktische Fälle. Die vollständige Beziehung enthält zusätzliche 
Faktoren, welche den Einfluß mehrerer benachbarter Resonanzen be- 
rücksichtigen. 

Für die (n, y)-Reaktionen mit thermischen Neutronen gibt Gl. 
(8.154) die Energieabhängigkeit des Wirkungsquerschnitts richtig 
wıeder. Im Energiebereich thermischer Neutronen sind keine Reso- 
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nanzlinien vorhanden. Die Energie E ist sehr viel kleiner als die Ener- 
gie der ersten Resonanzlinie E< E,. I, =T., ist praktisch konstant, 
weil die Wahrscheinlichkeit für die Emission eines y-Quants mit einer 
Energie von der Größenordnung 1 MeV sich nicht ändert, wenn die 
Neutronenenergie um einige eV verschieden ist. IT’, = T', ist Propor- 
tıonal der Geschwindigkeit v der Neutronen. Mit Gl. (8.155) folgt: 


l 
am (8.156) 


Im Bereich mittlerer Energie (etwa | MeV) kann man über mehrere 
Resonanzen mitteln und erhält dann aus der Breit-Wigner-Formel für 
den mittleren Wirkungsquerschnitt von (n, y)-Reaktionen: 


z er 


In,y 7 >pD (8.157) 


wenn D der Abstand der Resonanzlinien ist. Beiden Nukliden mit den 
Neutronenzahlen 50, 82 oder 126 (magische Zahlen) ist:der Abstand 
der Resonanzen besonders groß und demzufolge der mittlere. Wir- 
kungsquerschnitt für (n,y)-Reaktionen in diesem Energiebereich be- 
sonders niedrig. 

Für (p, n)- und («, n)-Reaktionen sagt die Theorie voraus, daß sie 
bevorzugt vor anderen Reaktionen ablaufen, wenn die Energie der ein- 
fallenden Strahlen genügend hoch ist (> 1 MeV), weil dann von dem 
angeregten Zwischenkern vorwiegend Neutronen emittiert werden. 
Der Wirkungsquerschnitt dieser Reaktionen ist dann gegeben durch 
den Einfangsquerschnitt für die Protonen bzw. «-Teilchen: 


pn) F Ip Ian) S Ok). (8.158) 


Das Modell des Zwischenkerns kann bei Hochenergie-Kern- 
reaktionen nicht mehr angewendet werden (vgl. Abschn. 8.9.). Bei- 
spielsweise beobachtet man bei hoher Energie der einfallenden Strah- 
lung, daß die emittierten Teilchen mit verhältnismäßig hoher Energie 
ausgesandt werden, und zwar bevorzugt in Richtung der einfallenden 
Strahlung. Beide Beobachtungen stehen ım Widerspruch zur Bildung 
eines Zwischenkerns, in dem sıch die Energie gleichmäßig auf alle Nu- 
kleonen verteilt. Man muß deshalb eine direkte Wechselwirkung zwi- 
schen den einfallenden Teilchen und den einzelnen Nukleonen des 
Kerns annehmen, die wegen der hohen Geschwindigkeit so rasch er- 
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folgt, daß es nicht zur Ausbildung eines gleichmäßig angeregten Zwi- 
schenkerns kommt. Die bei dieser direkten Wechselwirkung auftre- 
tenden Kaskaden von Einzelreaktionen mit den Nukleonen eines 
Kerns haben wir bereits in Abschnitt 8.9. besprochen. Ein anschau- 
liches Bild ist die Wirkung einer Kegelkugel, die mit sehr hoher Ener- 
gie auftrifft; dabei werden bevorzugt einzelne Kegel herausgeschleu- 
dert, während bei einem Wurf mit niedrigerer Energie eine größere 
Chance besteht, alle Kegel zu erfassen. 

Im Bereich mäßig hoher Energien erscheint es sinnvoll, das Modell 
der direkten Wechselwirkung mit dem Modell des Zwischenkerns zu 
kombinieren, indem man von der Vorstellung ausgeht, daß das eın- 
fallende Teilchen zunächst mit den Nukleonen an der Oberfläche des 
Kerns in direkte Wechselwirkung treten kann, seine Energie aber an 
eine Vielzahl von Nukleonen überträgt, wenn es ins Innere des Kerns 
gelangt ist. 

Auch für die Abstreifreaktionen (vgl. Abschn. 8.5.) und einige Kern- 
photoreaktionen versagt das Modell des Zwischenkerns. Die Reak- 
tionen mit Deuteronen können nicht nur nach dem folgenden Schema 
ablaufen: 


Bı +p 
A+d— (C) (8.159) 
B, +n 


sondern wegen der geringen Bindungsenergie zwischen Neutron und 
Proton ım Deuteron auch nach den Gleichungen 


A+td—(C) +p 
(8.160) 
Bı +9 


oder 
A+d-—(C’) +n 


I, (8.161) 
B, ry 


Bei den Abstreifreaktionen (8.160) und (8.161) wird dasjenige Nukle- 
on eingefangen (Neutron oder Proton), das zuerst in den Bereich der 
Kernkräfte gelangt. Die schwache Bindung zwischen Proton und Neu- 
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tron wird gelöst. Das andere Teilchen fliegt weiter und ist an der Bil- 
dung des Zwischenkerns nicht beteiligt. Wegen der vielfältigen Reak- 
tionsmöglichkeiten mit Deuteronen, die in den Gln. (8.159) bis (8.161) 
zum Ausdruck kommen, ist der Wirkungsquerschnitt dieser Reak- 
tionen größer als für Protonen gleicher Energie. Außerdem kann die 
Reaktion (8.160) auch bei verhältnismäßig niedriger Energie stattfin- 
den, weil die Coulomb-Schwelle nicht überwunden werden muß. Aus 
diesen Gründen sind Reaktionen mit Deuteronen von großem prak- 
tischem Interesse, sowohl für die Gewinnung von Radionukliden als 
auch für die Untersuchung von Kernreaktionen. 

Bei Reaktionen mit y-Quanten erwartet man nach dem Modell des 
Zwischenkerns bevorzugt dıe Aussendung von Neutronen, weil diese 
auch dann den Kern verlassen können, wenn sie niedrige Energie be- 
sitzen. Der Wirkungsquerschnitt für (y, p)-Reaktionen ist aber sehr 
viel höher, als diesem Modell entspricht. Man muß deshalb annehmen, 
daß es auch beı der Einwirkung von y-Quanten nicht zur Bildung eines 
Zwischenkerns kommt, in dem die Anregungsenergie gleichmäßig auf 
alle Nukleonen verteilt ist, sondern daß das y-Quant mit einem Nu- 
kleon in direkte Wechselwirkung tritt, so daß die gesamte Energie auf 
das betreffende Nukleon (Proton oder Neutron) übertragen wird. 

Für die quantitative Beschreibung von Streu- und Absorptionspro- 
zessen hat das sogenannte optische Modell Bedeutung gewonnen. Die 
Bezeichnung beruht auf der Analogie zum Verhalten eines Licht- 
strahls in einer trüben Glaskugel. Der Lichtstrahl entspricht der ein- 
fallenden Strahlung, die trübe Glaskugel dem Kern. Das Licht kann in 
der Glaskugel reflektiert werden und wieder austreten (Streuung). Es 
kann aber auch absorbiert werden (Bildung des Zwischenkerns). Der 
Zerfall des Zwischenkerns wird bei dem optischen Modell nicht behan- 
delt. Das Modell ist deshalb wichtig für die Berechnung der Wirkungs- 
querschnitte für die Absorption und Streuung, insbesondere auch der 
Winkelabhängigkeit der Streuung. Der Kern wird ersetzt durch ein 
Potential mit der Tiefe V, + ıW, und dem Radius R (Abb. (8-22)). 
Der Imaginärteil ı1W, ist eingeführt, um den Absorptionseigenschaften 
des Kerns — d. h. der Bildung eines Zwischenkerns — Rechnung zu 
tragen. Das einfallende Teilchen wird durch eine Wellenfunktion dar- 
gestellt. Das Verhalten im Kern wird beschrieben durch die Lösungen 
der Wellenfunktion innerhalb des Potentials. Das Teilchen wird mehr- 
mals im Kern reflektiert, bevor es wıeder austritt oder absorbiert 
wird; d. h. nach dem optischen Modell bildet sich der Zwischenkern 
erst nach einer gewissen Verzögerungszeit und nur mit einer gewissen 
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Abb. (8-22) Potentialverlauf beim optischen Modell. 


Wahrscheinlichkeit. Aus den Absorptionseigenschaften ergibt sıch die 
mittlere freie Weglänge A für das einfallende Teilchen 


A (8.162) 


= Mn, ah m = . 
AnVn VUE+ VS? + WEI -(E+V) 


u ist die reduzierte Masse, E die kinetische Energie des Systems. Die 
mittlere freie Weglänge ist bestimmt durch den mittleren Wirkungs- 
querschnitt a für die Wechselwirkung des einfallenden Teilchens mit 
den Nukleonen des Kerns und die Zahl N der Nukleonen pro cm’; 
daraus folgt 


= l 
Re 8.163 
"TAN 2 
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Übungen zu Kapitel 8 


. Die folgenden Kernreaktionen sollen zunächst ın der Kurz- 


schreibweise vervollständigt und anschließend in vollständiger 
Schreibweise mit Angabe der Massenzahlen und Ordnungszah- 
len formuliert werden: 


a) 'H(n,y) e) "Be(p,d) i) '”C(d,n) 
b) °H.(n,y) f) ”Be(d,p) k) '*N (a, p) 
c) 'Li(p,n) g) "Be(p,«) ) '’N(p,o) 
d) "Li(p, o) h) !!B(d, 0) m) 160 (d,n) 


Wie groß ist die Energie AE (O-Wert) der folgenden Kernre- 
aktionen 
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345 (n,y)35S IB (d,o)°Be 
35C] (n, p)?’S 160 (d, n)!’F 
I9F(n,2n)'®F EM C 
’"Li(p,n)’Be 12C (a,n)!’O 
”Be(p,d)°Be 169 (t,n)'®F 


. Man formuliere 10 verschiedene Kernreaktionen mit C-12 als 
Target und wähle eine exoergische und eine endoergische Reak- 
tion aus. 


. Man formuliere verschiedene Kernreaktionen zur Darstellung 
von F-18 und diskutiere diese Reaktionen. 


. Man wähle geeignete Kernreaktionen aus zur Darstellung der 
folgenden Nuklide: C1-36, Co-58, Co-60, Rb-83, Pm-147, 
Hg-197. 


. Man berechne die de Broglie-Wellenlänge und die absolute Tem- 
peratur für Neutronen der folgenden Energien: a) 0,025 eV (ther- 
misch), b) 10 keV (mittelschnell), c) 10 MeV (schnell). 


. Wie groß ist die Schwellenenergie der folgenden Kernreaktionen: 


 B(p,n)'C; “Na (y,n) “Na; 
O(p,n) "F; Co (y,n)°°Co; 
*3Na (p,n)”-Mg; 23Na (n,2n)?-Na; 
12C(y,n)!!C; >>SMn (n,2n)’*Mn; 


. Welchen Wert berechnet man näherungsweise für die Potential- 
schwelle U bei der Reaktion eines «-Teilchens mit N-14 bzw. 
mit Bi-209? 


. Zur Darstellung von Co-60 wird Kobaltmetall in einem Kernre- 

aktor mit thermischen Neutronen bestrahlt. 

a) Welche beiden Kernreaktionen mit thermischen Neutronen 
müssen berücksichtigt werden? 

b) Welche Aktivität ist zu erwarten, wenn 10 g Kobaltblech 
l Jahr lang bei einem Neutronenfluß ® = 10!?cm"*s”! be- 
strahlt werden? 

c) Wie groß ist die Sättigungsaktivität? 
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d) Wie lange muß das Kobaltblech bestrahlt werden, wenn eine 

spezifische Aktivität an Co-60 von 1 Ci/g erreicht werden soll? 
(o„,„fürdieBildung von Co-60 19b, für die Bildung von Co-60m 
18b) 


Eine Goldfolie von 0,02 cm Dicke wird 5 min lang mit thermischen 
Neutronen bestrahlt. Dabei entsteht Au-198. Der Neutronen- 
fluß beträgt 10!?cm"?s”!. Die Dichte von Gold ist 19,3 gcm "®. 
Mit einer Zählanordnung, deren Gesamtzählausbeute 35°/, be- 
trägt, wird die Aktivität an Au-198 zu 0,98 mCi/cm? Folie be- 
stimmt. Man berechne den Einfangquerschnitt von Au-197 für 
thermische Neutronen. 


. Wie groß ist die Menge und die Aktivität an Pm-147, die durch 


Bestrahlung von 1 g Neodym natürlicher Isotopenzusammenset- 
zung mit Neutronen bei einem Fluß ® = 10!*cm"?s”! inner- 
halb einer Woche erhalten wird? Wie groß ıst die Menge und die 
Aktivität an Pm-147 eine Woche nach Beendigung dieser Be- 
strahlung? (o„,, (Nd-146) = 2b) | 


Welche Menge und Aktivität an Ru-106 wird durch Bestrahlung 
von 1 g Ruthenium natürlicher Isotopenzusammensetzung bei 
einem Neutronenfluß ® = 2 10°° cm"? s”! und einer Bestrah- 
lungszeit von 1 Woche erhalten? (o„, (Ru-104) = 0,48b; 
°,,, (Ru-105) = 0,2b; o,,, (Ru-106) = 0,15b) 


Wie groß sind die Energien AE für die einzelnen Schritte des Deu- 
terıum-Zyklus und des Kohlenstoff-Stickstoff-Zyklus? 


9. Chemische Effekte von Kernreaktionen 


9.1. Übersicht 


In den vorausgehenden Kapiteln haben wir nur die Vorgänge ins Auge 
gefaßt, die bei Kernreaktionen innerhalb der Atomkerne stattfinden. 
Von einem radioaktiven Zerfall oder einer anderen Kernreaktion wird 
aber nicht nur der Atomkern betroffen, sondern auch die Elektronen- 
hülle und damit die chemische Bindung. Die Energiebeträge, die bei 
Kernreaktionen umgesetzt werden, sind verhältnismäßig hoch, im all- 
gemeinen von der Größenordnung 1 MeV. Bruchteile dieser Energie 
können in Form von kinetischer Energie oder in Form von Anregungs- 
energie auf die Atome übertragen werden. Danach unterscheidet man 
Rückstoßeffekte und Anregungseffekte. 

Hohe kinetische Energie einzelner Atome bedeutet noch keine hohe 
Temperatur; denn der Temperaturbegriff ist mit der mittleren kine- 
tischen Energie E,,, einer Vielzahl von Atomen oder Molekülen ver- 
knüpft. Nach der kinetischen Gastheorie gilt (vgl. Abschn. 8.10) 


Smv? — Skat (3 Freiheitsgrade). 


Exin = 
T ıst die absolute Temperatur (°K). Die einzelnen Moleküle besitzen 
verschiedene Geschwindigkeiten v und somit auch verschiedene kine- 
tische Energien. v?, das mittlere Geschwindigkeitsquadrat, istein Maß 
für die Temperatur.Die wahrscheinlichste Geschwindigkeit v, die dem 
Maximum der Maxwellschen Geschwindigkeitsverteilung entspricht, 


beträgt v = V =”. In Abweichung von dem durch die obige Glei- 


chung festgelegten Temperaturbegriff kann man im übertragenen 
Sinne auch einem einzelnen Atom eine ‚Temperatur‘ zuordnen, in- 
dem man feststellt, welcher Temperatur die kinetische Energie des 
Atoms entspricht. Man setzt die Geschwindigkeit des Atoms gleich 
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der wahrscheinlichsten Geschwindigkeit und erhält 


Eu = Sm? 2.7 (9.1) 
bzw. 
2 Ein. 


B 


T — 0,72436 : 10'° - Ekın. grad/erg 


(9.2) 
— 1,16049 : 10% Exın. grad/eV. 


Eine kinetische Energie von 1 eV entspricht somit einer Temperatur 
von rund 10% °K und eine kinetische Energie von 1 MeV einer Tempe- 
ratur vonrund 101° °K. Da bei Kernreaktionen die betroffenen Atome 
Rückstoß- oder Anregungsenergien von der Größenordnung 1 eV bıs 
1 MeV erhalten können, erscheint die Bezeichnung ‚heiße Atome‘ ge- 
rechtfertigt. Man spricht deshalb auch von der ‚Chemie heißer Ato- 
me“ (‚hot atom chemistry‘‘), wenn man die chemischen Effekte von 
Kernreaktionen behandelt. Gelegentlich wird auch die Bezeichnung 
Rückstoßchemie (‚‚recoil chemistry‘‘) benutzt. Die heißen Atome sind 
zu ungewöhnlichen Reaktionen befähigt, die im Bereich normaler 
Temperaturen — wie sıe bei chemischen Reaktionen erreicht werden 
— nicht auftreten. Die Untersuchung der chemischen Effekte von 
Kernreaktionen ist somit ein neuartiges und sehr interessantes Arbeits- 
gebiet der Chemie. 

Wenn man die bei Kernreaktionen auftretenden Energiebeträge mit 
der Energie der chemischen Bindung vergleichen will, so ist es nütz- 
lich, daran zu erinnern, daß wir bei Kernreaktionen die Energie auf 
ein einzelnes Atom beziehen, bei chemischen Reaktionen jedoch auf 
eine größere Stoffmenge, im allgemeinen auf 1 Mol. Wir rechnen des- 
halb die Energie 1 eV auf 1 Mol um: 


leV = 1,602 - 10°!?erg 


— 1,602 - 101? - 0,239 - 10" 1° kcal (9.3) 
= 1,602 - 10°!? - 0,239 - 10°19- 6,0225 - 10°” kcal/Mol 
= 23,06 kcal/Mol. 


Die Bindungsenergien zwischen Atomen bewegen sıch zwischen etwa 
10 und 100 kcal/Mol. Das entspricht etwa 0,4 bis 4 eV. 

Chemische Effekte von Kernreaktionen wurden erstmals von SZI- 
LARD und CHALMERS 1934 bei der Bestrahlung von Äthyljodid mit 
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Neutronen gefunden. Die dabei auftretenden Reaktionen werden in 
Abschnitt 9.4. besprochen. Kurze Zeit später wurde festgestellt, daß 
auch beim ß”-Zerfall von Pb-210, das in Form von Bleitetramethyl 
vorlag, chemische Veränderungen auftreten. Untersuchungen über 
die chemischen Effekte von Kernreaktionen in Festkörpern wurden 
von FERMI aufgenommen. LipBY befaßte sich mit sauerstoffhaltigen 
Verbindungen wie Permanganaten, SEGRE beobachtete eine Änderung 
des Bindungszustandes beim Übergang von Br-80m in Br-80. Heute 
liegt eine große Zahl von Untersuchungen mit gasförmigen, flüssigen 
und festen Stoffen vor, so daß sich das Studium der chemischen Effek- 
te von Kernreaktionen zu einem eigenen Arbeitsgebiet entwickelt 
hat. 

Es ist sinnvoll, die bei Kernreaktionen auftretenden chemischen 
Effekte zu unterteilen in primäre Effekte, sekundäre Effekte und Fol- 
gereaktionen. Die primären Effekte finden innerhalb eines einzelnen 
Atoms statt, die sekundären Effekte im Bereich eines Atomverbandes. 
Diese Effekte treten unmittelbar nach der Kernreaktion auf (inner- 
halb von etwa 10'! s). Im Anschluß daran finden Folgereaktionen 
der Reaktionsprodukte statt. 


Die primären Effekte können in einem Rückstoß oder ın einer An- 
regung des betreffenden Atoms bestehen. Infolge des Rückstoßes er- 
hält der Kern eine gewisse kinetische Energie. Die Anregung betrifft 
die Elektronenhülle des Kerns; sie kann zum Beispiel durch eine Än- 
derung der Ordnungszahl verursacht werden. Starke Rückstoßeffekte 
bedingen meist auch eine starke Anregung des Atoms, weil nıcht alle 
Elektronen dem mit hoher kinetischer Energie davonfliegenden Kern 
folgen können;.d. h., es tritt eine mehr oder weniger starke Ionisierung 
ein. 

Die sekundären Effekte im Bereich des Atomverbandes hängen sehr 
stark von der chemischen Bindung und von dem Aggregatzustand ab. 
Die chemische Bindung kann als Folge des Rückstoßes oder der An- 
regung gesprengt werden. In Gasen und in Flüssigkeiten sind zunächst 
nur die Bindungen innerhalb des Moleküls betroffen. In Gasen ist die 
Reichweite der Rückstoßatome verhältnismäßig groß, in Flüssigkei- 
ten und Festkörpern verhältnismäßig klein. 

Das weitere Schicksal der heißen Atome wird erst durch die Folge- 
reaktionen bestimmt. Molekülbruchstücke, die infolge von Kernre- 
aktionen entstehen, können sich in Gasen und Flüssigkeiten gleichmä- 
Big verteilen, während sie in Festkörpern oft auf Zwischengitterplät- 
zen festgehalten werden und erst beim Erwärmen weiterreagieren kön- 
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nen. Insbesondere bei der Untersuchung der interessanten und viel- 
fältıgen chemischen Effekte von Kernreaktionen in festen Körpern ist 
es wichtig, die Umgebung des von der Kernreaktion betroffenen 
Atoms — d.h. das Kristallgitter mit seinen Zwischengitterplätzen 
und Fehlstellen — ın dıe Betrachtung einzubeziehen. 

Eine weitere Möglichkeit der Einteilung der Reaktionen, die durch 
ein heißes Atom hervorgerufen werden, ergibt sich auf Grund der 
Energie. Man unterscheidet heiße Reaktionen, epithermische Reak- 
tionen und thermische Reaktionen. Heiße Reaktionen werden durch 
Atome sehr hoher Energie hervorgerufen; sie verlaufen statistisch — 
d. h. ohne Bevorzugung bestimmter Reaktionspartner oder Bindun- 
gen. Epithermische Reaktionen laufen nicht mehr nach den Gesetzen 
der Statistik ab; sıe sind aber ım Vergleich zu normalen chemischen 
Reaktionen ungewöhnlich. Thermische Reaktionen finden bei verhält- 
nısmäßig niedrigen Energien statt (< 1 eV) und entsprechen hinsicht- 
lich ihres Verlaufes den bekannten chemischen Reaktionen. Bei den 
heißen und den epithermischen Reaktionen werden Radikale erzeugt; 
sie besitzen deshalb große Ähnlichkeit mit den Reaktionen, die unter 
dem Einfluß ionisierender Strahlung ablaufen (strahlenchemische Re- 
aktionen, vgl. Kapitel 10). 

Die primären und sekundären Reaktionen sind meist heiße Reak- 
tionen; d. h., die Rückstoß- oder Anregungsenergie bzw. der Ionisie- 
rungsgrad entsprechen sehr hohen Temperaturen. Die Folgereaktio- 
nen spielen sich im epithermischen und thermischen Bereich ab. Die 
heißen Atome, die eine hohe Rückstoßenergie besitzen und deshalb 
unter Sprengung der Bindung fortfliegen, können durch Zusammen- 
stöße eine Kaskade von Reaktionen auslösen, bis ıhre kinetische Ener- 
gie verbraucht ist. Dann können sie im thermischen Bereich weiter- 
reagieren und z. B. nach Substitutionsreaktionen wieder in Form der 
ursprünglichen chemischen Verbindung vorliegen. Die thermischen 
Reaktionen sınd entscheidend für den chemischen Zustand, ın dem 
das heiße Atom schließlich vorgefunden wird. 

Den Bruchteil der durch eine bestimmte Kernreaktion erzeugten 
Atome, der in Form der vorgelegten chemischen Verbindung wieder- 
gefunden wird, nennt man Retention. Der Begriff der Retention ist für 
die praktische Behandlung der chemischen Effekte von Kernreaktio- 
nen wichtig. Die Retention kann nach dem oben Gesagten entweder 
dadurch zustande kommen, daß die chemische Bindung bei der Kern- 
reaktion erhalten bleibt (primäre Retention), oder dadurch, daß das 
heiße Atom nach Spaltung der Bindung durch Substitution oder Re- 
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kombination wieder eine neue Bindung eingeht (sekundäre Retention). 
Die Summe ‚primäre Retention“ + „sekundäre Retention‘ wird 
auch als „Gesamtretention‘“ bezeichnet. 


9.2. Rückstoßeffekte 


Eine mononukleare Reaktion (radioaktiver Zerfall oder Spontan- 
spaltung), ö 


A—B+y+JÜE, (9.4) 
ist ebenso wie eine binukleare Reaktion, 
A+x—(CO)—B+Hty+AE, (9.5) 


oder eine Kernspaltung stets von einem Rückstoßeffekt begleitet. Die 
Gesamtenergie AE der Kernreaktion, die nach den Gln. (5.2) und (5.3) 
bzw. (8.12) ermittelt werden kann, verteilt sich auf die beiden Reak- 
tıonsprodukte: 


Das Nuklid B, das den Rückstoß erhält, geht beim radioaktiven Zer- 
fall direkt aus dem Nuklid A hervor, bei der binuklearen Kernreak- 


(1) 
Abb. (9-1) Zerfall eines Nuklids bzw. eines Zwischenkerns (Rückstoßeffekt beim radio- 
aktiven Zerfall). 
tion im allgemeinen .aus dem Zwischenkern C. In Abb. (9-1) ist 
dieser Zerfallsprozeß schematisch aufgezeichnet. Durch Anwendung 
des Impulssatzes folgt 
mM,’ — MyV>. (9.7) 


Wird bei dem Zerfall ein Teilchen emittiert, so erhält man durch Qua- 


drieren und Einsetzen der kinetischen Energie E = — v? 
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m, EL = mE; (9.8) 
bzw. 
BE. (9.9) 
=» 


d. h., die Energien verhalten sich umgekehrt wıe die Massen. Wenn 
die Geschwindigkeit v, des Teilchens sehr hoch ist, muß man den Un- 
terschied zwischen seiner bewegten Masse m, und seiner Ruhemasse 
m3 berücksichtigen: 


en (9.10) 


2 
C 
Führt man an Stelle der Geschwindigkeit v, die kinetische Energie E, 
ein, so gilt 


m, = ——_ 9.11 
ae — —— 
75, (9.11) 
m; c? 
bzw. 
m en + ms + =} 
ae 2 c? (9.12) 


&2 ist das Massenäquivalent der Energie. Damit folgt für die Rück- 
C 


stoßenergie E,, die das Nuklid B erhält: 
2 
nr) m 
C C m] 


Nach dieser Gleichung läßt sich E, bei bekannter Energie E, des 
emittierten Teilchens berechnen. 

Wird beim radioaktiven Zerfall oder bei einer binuklearen Reak- 
tion ein y-Quant emittiert, so gilt nach dem Impulssatz 
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Mıdı = = (9.14) 


Daraus erhält man durch Quadrieren und Einsetzen der kinetischen 
Energie FE, 


2 2 
Eı = — 2, = 537 £1 eV [m, in ame, E, in MeV]. (9.15) 
2mjc m; 


Diese Gleichung hat Ähnlichkeit mit Gl. (9.9), wenn man berücksich- 


tigt, daß z — m, das Massenäquivalent des Photons ist; der Faktor 
C 


5 tritt auf, weil das Photon keine Ruhemasse, sondern nur bewegte 


Masse besitzt. 
Um die Anwendung der vorstehenden Gleichungen zu erläutern, 
werden einige Beispiele behandelt. 


l. Beispiel: «-Zerfall 


5 
22p, (They >), 20spy (9.16) 
0,3 us 


Die Energie E, der emittierten «-Teilchen beträgt E, = 8,785 MeV. 
Das Massenäquivalent der Energie der «-Teilchen ist 


E, 8,785 =, 
ie — 0,943 : 10 > 
e® 915 m 
das sind nur 0,24% der Ruhemasse. Es genügt deshalb, nach Gl. (9.9) 
zu rechnen: | 


4 | 
Eıs& >08 8,785 = 0,169 MeV. (9.17) 


Diese Rückstoßenergie ist um viele Größenordnungen höher als die 
Energie einer chemischen Bindung. Da die Energie des «-Zerfalls ım 
allgemeinen größer ist als 1 MeV, werden primär alle chemischen 
Bindungen gesprengt. 


2. Beispiel: B”-Zerfall 


90°. pP (0,546) 90Y 


>81 a (9.18) 
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Die Energie der emittierten ß"-Teilchen schwankt zwischen dem 
Wert O und der Maximalenergie 0,546 MeV. Gleichzeitig mit dem ß - 
Teilchen wird ein Antineutrino ausgesandt (E,- + E; = 0,546 MeV). 
Die Rückstoßenergie, die das entstehende Y-90 erhält, hängt ab von 
der Energie des ß"-Teilchens und des Antineutrinos sowie von dem 
Winkel, unter dem beide emittiert werden (vgl. Abb. (9-2)). Die Grenz- 
fälle, daß der Kern keine Rückstoßenergie oder die maximale Rück- 


Abb. (9-2) Emission eines ß"-Teilchens und eines Antineutrinos beim ß -Zerfall. 


stoßenergie E,(max) erhält, treten sehr selten ein. Das Massenäquiva- 
lent der Energie ist für Elektronen verhältnismäßig hoch und kann im 
allgemeinen nicht vernachlässigt werden. Es beträgt im vorliegenden 
Fall E, (max)/c? = 0,546/931,5 = 0,586: 10” * ame; das sind 107% der 
Ruhemasse des Elektrons. Aus Gl. (9.13) folgt für die maximale Rück- 
stoßenergie | 


E, (max) = 
_ (0:86. 10-3 + Y (0,5486: 10°)? + (0,586: 10°)? 5, 
E, (max) = 8,43 eV. (9.19) 


Dieser Wert ıst größer als die Energie einer chemischen Bindung. In 
den meisten Fällen erhält der Kern allerdings nur einen Bruchteil die- 
ser Energie. Wenn ß-Strahlung hoher Energie ausgesandt wird, geht 
deshalb ım allgemeinen prımär die chemische Bindung entzwei. Be- 
sıtzt die B-Strahlung dagegen niedrige Energie, so reicht die Rückstoß- 
energie — insbesondere bei schweren Kernen — nıcht zur Spaltung der 
chemischen Bindung aus. 

In Abb. (9-3) ist die maximale Rückstoßenergie beim ß-Zerfall als 
Funktion der Massenzahl A für verschiedene Zerfallsenergien auf- 
gezeichnet. 
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Abb. (9-3) Rückstoßenergie beim ß-Zerfall als Funktion der Massenzahl für verschie- 
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3. Beispiel: y-Zerfall — isomere Umwandlung 


s0mp.. 1. U. (0,049; 0,037) go, 9.20) 


4,4h 


Wir betrachten nur den Rückstoß infolge der Emission eines y-Quants 
mit der Energie 0,049 MeV. Die Rückstoßenergie beträgt in diesem 
Fall nach Gl. (9.15) 


(0,049)? 


5 _ (09 
77 2-.79,9- 931,5 


— 0,016 eV. (9.21) 


Sie reicht nicht zur Spaltung einer chemischen Bindung aus. Dies gilt 
für alle isomeren Umwandlungen mit geringer Zerfallsenergie. 
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Wenn der y-Zerfall in unmittelbarem Anschluß an einen «-Zerfall 
oder einen ß-Zerfall erfolgt, so überlagern sich die Rückstoßeffekte. 
Dabei addieren sıch dıe Impulse, die der Kern infolge des a-Zerfalls 


m;V, 


Rückstoß 


Ma Vox DZW. Mg Yp 


Abb. (9-4) Emission von a-Teilchen bzw. ß-Teilchen und y-Quanten. 


bzw. ß-Zerfalls und der Emission eines y-Quants erhält, vektoriell (vgl. 
Abb. (9-4)). Dasselbe gilt für den Fall, daß mehrere y-Quanten emit- 
tiert werden. Die Überlagerung der Rückstoßeffekte kann zu einer 
Vergrößerung oder einer Verminderung der infolge des «- bzw. ß-Zer- 
falls auftretenden Rückstoßenergie führen, je nachdem, unter welchen 
Winkeln die Teilchen bzw. Quanten ausgesandt werden. 

In Abb. (9-5) ist die Rückstoßenergie, die ein Kern bei Aussendung 
eines y-Quants erhält, als Funktion der Massenzahl aufgetragen. Bei 
leichten Kernen und hoher Energie der y-Quanten ist die Rückstoß- 
energie im allgemeinen größer als die Energie der chemischen Bindung. 


4. Beispiel: (n, y)-Reaktionen 
°’C](n, y) ?°Cl (9.22) 


Die Energie, die bei dieser Kernreaktion frei wird, ist gleich der Bin- 
dungsenergie des Neutrons und kann nach Gl. (8.12) bestimmt wer- 
den: 


AE = (36,965898 + 1,008665 - 37,96800) - 931,5 MeV 
(9.23) 
— 6,11 MeV. 


(Bei Verwendung thermischer Neutronen ist dıe Energie der Neutro- 
nen vernachlässigbar klein.) Die Anregungsenergie wird in Form von 
einem oder mehreren y-Quanten abgegeben. Den wesentlichen Teil 
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Abb. (9-5) Rückstoßenergie bei der Emission von y-Quanten verschiedener Energie 
als Funktion der Massenzahl. 


der Energie erhalten die y-Quanten; nur ein sehr geringer Anteil wird 
als Rückstoßenergie auf den Kern übertragen: E, < E,s AE. Nach 
Gl. (9-15) folgt für die maximale Rückstoßenergie 


(6,11) 


1 = 337968: 9315 37 968 9315 — 528 eV. (9.24) 
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Die Rückstoßenergie ist kleiner, wenn mehrere y-Quanten in verschie- 
denen Richtungen emittiert werden. Sie ist jedoch im allgemeinen grö- 
Ber als die Energie einer chemischen Bindung. Man darf also damit 
rechnen, daß ın den meisten Fällen die chemische Bindung primär ge- 
sprengt wird. Dies gilt für die meisten (n, y)-Reaktionen. 

Der Rückstoßeffekt beı (n, y)-Reaktionen hat große praktische Be- 
deutung. Der Produktkern hat in diesem Falle die gleiche Ordnungs- 
zahl wie das vorgelegte Nuklid. Wenn infolge der Emission des y- 
Quants die chemische Bindung entzwei geht, ist bei der Aufarbeitung 
in günstigen Fällen eine Abtrennung des Produktkerns möglich. Re- 
aktionen dieser Art werden als Szilard-Chalmers-Reaktionen bezeich- 
net; sie werden in Abschnitt 9.6. besprochen. 


5. Beispiel: (n, p)-Reaktionen 
IN (n,p) '’C (9.25) 
Nach Gl. (8.12) beträgt die Energie, die bei dieser Kernreaktion frei 
wird 


AE = (14,003074 + 1,008665 - 14,003 242 - 1,007825) - 931,5 MeV 
(9.26) 
— 0,626 MeV. 


(Die Energie der thermischen Neutronen, welche diese Kernreaktion 
auslösen, wırd wiederum vernachlässigt.) Die Energie AE verteilt sich 
auf die beiden Reaktionsprodukte: AE=E, + E,. Aus Gl. (9. folgt 


E)L= 2 (4E-E,) (9.27) 
m; 
bzw. 
BSR... EIARGERER 17. EEE 190, 7 
Mm 1 14,003 242 ru 
m, 1.007825 
(9.28) 


E, = 0,584 MeV. 


Das Massenäquivalent der kinetischen Energie des Protons ist E,/c” = 
— 0,584/931,5 = 0,63: 10 "* ame; das sind nur etwa 0,06% seiner Ru- 
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hemasse. Der Unterschied zwischen bewegter Masse und Ruhemasse 
ist somit vernachlässigbar klein. Die Rückstoßenergie des C-14 
(42 keV) ist sehr hoch; ihr hält keine chemische Bindung stand. 


Tabelle 9.1. 
Rückstoßenergie bei der Emission von «-Teilchen, Protonen, Neutronen, 
Elektronen und y-Quanten 


Energie des 


anitterten Massenzahl Rückstoßenergie 
Teilchens 
in MeV A & pbzw.n ß y 
0,1 10 40 keV 10 keV 6,7 eV 0,54 eV 
50 8 keV 2 keV 1,3 eV 0,11 eV 
100 4 keV l keV 0,7 eV 0,05 eV 
200 2 keV 0,5 keV 0,3 eV 0,03 eV 
0,3 10 120 keV 30 keV 28,7 eV 4,83 eV 
50 24 keV 6 keV 5,7eV 0,97 eV 
100 12 keV 3 keV 2,9 eV 0,48 eV 
200 6 keV 1,5 keV 1,4 eV 0,24 eV 
1,0 10 400 keV 101 keV 228 eV 53,7 eV 
50 80 keV 20 keV 46 eV 10,7 eV 
100 40 keV 10 keV 23 eV 5,4 eV 
200 20 keV 5 keV ll eV 2,7 eV 
3,0 10 1201 keV 302 keV 1946 eV 483 eV 
50 240 keV 60 keV 389 eV 97 eV 
100 120 keV 30 keV 195 eV 48 eV 
200 60 keV 15 keV 97 eV 24 eV 
10,0 10 4003 keV 1008 keV 21,5 keV 5,1 keV 
50 800 keV 202 keV 4,3 keV 1,1 keV 
100 400 keV 101 keV 2,1 keV 0,5 keV 
200 200 keV 50 keV 1,1 keV 0,3 keV 


In Tabelle 9.1. sind die Rückstoßenergien bei der Emission von &- 
Teilchen, Protonen, Neutronen, ß-Teilchen und y-Quanten für ver- 
schiedene Massenzahlen und verschiedene Energien der emittierten 
Teilchen zum Vergleich zusammengestellt. Bei der Emission schwerer 
Teilchen (a-Teilchen, Protonen, Neutronen) ist die Rückstoßenergie 
stets recht hoch und größer als die Energie der chemischen Bindung. 
Bei der Emission von Leptonen (Elektronen, Positronen, y-Quanten) 
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ist sie um einige Größenordnungen niedriger; sie kann größer oder 
kleiner sein als die Energie der chemischen Bindung. 

Wenn Teilchen hoher Energie als Geschosse für Kernreaktionen 
verwendet werden, so wird außerdem durch den Einfang dieser Teil- 
chen auf die Kerne des Targets ein Impuls übertragen, dessen Größe 
nach Gl. (8.13) berechnet werden kann. Die kinetische Energie, die der 
Kern durch den Einfang des Geschoßteilchens erhält, ergibt sich in 
Übereinstimmung mit Gl. (8.14) zu 


M 
Eı = El) = E-E*. 9.29 
1 Ibrerura x ( ) 


So wird beim Einfang eines Neutrons von 1 MeV durch ein N-14- 
Atom eine kinetische Energie von 


| 
14 +1 


a 67keV (9.30) 


1 N-/aS 


übertragen, die weit größer ist als die Energie einer chemischen Bin- 
dung. 


9.3. Anregungseffekte 


Die Anregung kommt durch die Überlagerung verschiedener Effekte 

zustande. Zum besseren Verständnis kann man diese Effekte folgen- 

dermaßen unterteilen: 

a) Anregungseffekte infolge des Rückstoßes; 

b) Anregungseffekte infolge Änderung der Ordnungszahl; 

c) Anregungseffekte infolge von Elektroneneinfang oder innerer 
Konversion. 

Diese Effekte führen zur Ionisierung, Aussendung von Elektronen aus 

der Elektronenhülle (,‚Auger-Elektronen“) und zu Fluoreszenzer- 

scheinungen. Infolge der Anregung sind sekundäre Reaktionen inner- 

halb des betreffenden Atomverbandes und vielfältige Folgereaktio- 

nen der Ionen oder angeregten Moleküle möglich. 

Erfährt ein Atomkern infolge einer Kernreaktion einen Rückstoß, 
so erhebt sıch die Frage nach dem Verhalten der Elektronenhülle. Die 
Elektronen der inneren Schalen werden bevorzugt den Kern beglei- 
ten; die Elektronen der äußeren Schalen dagegen — insbesondere die 
Valenzelektronen — können in mehr oder weniger großem Umfang 
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zurückbleiben. Dies führt zu einer Ionisierung des betreffenden Rück- 
stoßatoms. Auch infolge der Wechselwirkung mit Nachbaratomen 
kann das Rückstoßatom Elektronen verlieren. Der Umfang der Ioni- 
sierung hängt ab von der Rückstoßenergie, der Bindungsfestigkeit der 
Elektronen, dem Bindungszustand des betreffenden Atoms und dem 
Aggregatzustand der Substanz. So ist beihoher Rückstoßenergie auch 
eine höhere lonisierung zu erwarten; außerdem wird in einer festen 
Substanz die Ionisierung eines Rückstoßatoms im allgemeinen höher 
sein als in einem Gas. Experimentell hat man etwa 1- bis 20-fach posi- 
tıv geladene Ionen gefunden. 


2-83 (Bi) Z=2Z-2=81(T1) 


2 m—n nn 
20 2s wg 


80 


90 1s a — 


=—— Bindungsenergien der Elektronen in keV 


Abb. (9-6) Expansion der Elektronenhülle beim «a-Zerfall. 


Die Änderung der Ordnungszahl führt ebenfalls zu Anregungseffek- 
ten. Beim «-Zerfall erniedrigt sich die Ordnungszahl um 2 Einheiten: 
Z’ = Z -.2. Dies bedingt eine Expansion der Elektronenhülle (vgl. 
Abb. (9-6)). Außerdem sind zwei Elektronen überflüssig geworden. 
Wie wir in Abschnitt 9.2. feststellten, ist die Rückstoßenergie beim «- 
Zerfall so hoch, daß primär alle chemischen Bindungen zwischen dem 
Rückstoßatom und seinen Nachbaratomen gesprengt werden. Die 
Anregungseffekte infolge Änderung der Ordnungszahl sind deshalb 
beim a-Zerfall von untergeordneter Bedeutung. Beim ß-Zerfallkönnen 
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die Anregungseffekte dagegen eine wesentliche Rolle spielen, insbe- 
sondere dann, wenn die Energie der ß-Strahlung verhältnismäßig ge- 
ring ist. Der ß” -Zerfall führt zu einer Erhöhung der Ordnungszahl um 
eine Einheit: Z’= Z + 1; dies bedingt eine Kontraktion der Elektro- 
nenhülle (vgl. Abb. (9-7)). Außerdem fehlt ein Elektron. Der ß*-Zer- 
fall bewirkt die Erniedrigung der Ordnungszahl um eine Einheit: 
Z’ = Z- 1, was zu einer Expansion der Elektronenhülle führt. 


Z=38 (Sr) Z=Z+1=39(Y) 
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Abb. (9-7) Kontraktion der Elektronenhülle beim ß”-Zerfall. 


Bei der Expansion der Elektronenhülle («-Zerfall, ß* -Zerfall) müs- 
sen die Elektronen aus ihrer Umgebung Energie aufnehmen, um die 
Energieniveaus des neu entstandenen Atoms zu besetzen. Dieser Fall 
ist weniger interessant. Bei der Kontraktion der Elektronenhülle da- 
gegen (ß -Zerfall) wırd Energie abgegeben; denn die Elektronen be- 
finden sich unmittelbar nach dem ß -Zerfall auf Zuständen höherer 
Energie, als der neuen Ordnungszahl entspricht — d. h., sämtliche 
Elektronen der Elektronenhülle sind angeregt. Diese Anregungsener- 
gie der Elektronenhülle ıst verhältnismäßig groß. Unmittelbar nach 
dem ß”-Zerfall eines Zinnisotops (Z = 50) beträgt sie beispielsweise 
etwa 107 eV. Sie wird durch Emission von Elektronen aus der Elektro- 
nenhülle abgegeben; d. h., als Folge der ß"-Umwandlung findet eine 
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Ionisierung statt. Die aus den verschiedenen Elektronenzuständen 
emittierten Elektronen werden als „Auger‘-Elektronen bezeichnet, 
in Anlehnung an die Arbeiten des Franzosen AUGER. Nach der Elek- 
tronenemission werden die Lücken in den inneren Schalen wieder auf- 
gefüllt. Dabei werden Lichtquanten (charakteristische Röntgenstrah- 
lung oder sichtbare Strahlung) ausgesandt. 

Beim P-Zerfall entsteht ein isobares Nuklid, dessen chemische Ei- 
genschaften im allgemeinen von denen des Mutternuklids verschieden 
sind. (Eine Ausnahme bilden die Lanthaniden und ein Teil der Acti- 
niden.) Wenn die Bindung zu den Nachbaratomen durch den Rück- 
stoß nicht entzweigegangen ist, so befindet sich das Tochternuklid 
zwar noch am gleichen Ort, aber in einem Bindungszustand, der ihm 
meistens „chemisch fremd‘ ist. Beispiele dafür sind 


0,1 
“CH, - ca, ?_ 0156) 2) (NH; - CH,)* 


5730 a 
/ oder N (9.31) 


“NH; +CH3 “NH53 +CH, 


B- © 


>80,Ch ——— (?’C10, C1,)* 


/ oder \ (9.32) 


>C]0O3 +Cl], CO, +C1% 


Nur selten befindet sich das durch ß "-Zerfall entstandene Tochternu- 
klid in einem chemisch stabilen Zustand: 


212pp?t BIER 212B,3+ (9.33) 

1400 £ I, 12N0* (9.34) 

Hinsichtlich der Lebensdauer des durch Änderung der Ordnungs- 
zahl verursachten angeregten Zustandes kann man den isothermen 


und den adıabatischen Zerfall diskutieren. Beim isothermen Zerfall 
würde die Anpassung der Elektronen an die neue Ordnungszahl so 
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rasch erfolgen, daß die chemische Bindung nicht beeinflußt wird; d.h., 
es entstünde praktisch momentan ein Tochternuklid im Grundzu- 
stand. Beim adiabatıschen Zerfall wird die Anregungsenergie auf alle 
Elektronen übertragen; d. h., es entsteht ein Tochternuklid im ange- 
regten Zustand, der eine endliche Lebensdauer hat. Alle bisherigen 
experimentellen Ergebnisse sprechen für den adıabatischen Zerfall. 
So wurden in chemisch inerten Systemen (Edelgase) etwa 10”° snach 
dem radioaktiven Zerfall Röntgenstrahlen: oder sichtbares Licht ge- 
messen. Diese Zeit entspricht der Lebensdauer des angeregten Zu- 
standes. Beim Zerfall von Kr-85 wurden 79,2%, des entstandenen 
Rb-85 als Rb*-Ionen, 10,9% als Rb?*-Ionen und außerdem höhere 
Ionen bis Rb!°* gefunden. Dies spricht ebenfalls für den adiabati- 
schen Zerfall. Beim Zerfall von °HH entsteht zu 93%, ?HeH*. Für die 
Bildung dieser Ionen können Rückstoßeffekte nicht verantwortlich 
sein; denn die maximale Rückstoßenergie beträgt nur 0,82 eV, die 
Ionisierungsenergie des *HeH aber etwa 2 eV. Durch diese Versuchs- 
ergebnisse ist sichergestellt, daß die Änderung der Ordnungszahl tat- 
sächlich zur Bildung von Ionen bzw. angeregten Zuständen führt. 

Die hier beschriebenen Effekte, die durch die Änderung der Ord- 
nungszahl verursacht werden, treten bei der Emission neutraler Teil- 
chen (z. B. y-Quanten) nicht auf. 

Im Falle des Elektroneneinfangs (K-Strahlung) und der inneren 
Konversion findet ebenfalls eine Anregung statt. In beiden Fällen ver- 
schwindet ein Elektron aus einer inneren Schale; die entstehende Lük- 
ke wird unter Aussendung charakteristischer Röntgenstrahlung durch 
ein Elektron aus einer höheren Schale aufgefüllt. Im Endergebnis fehlt 
ein Valenzelektron. Dies kann zum Bruch der chemischen Bindung 
führen. Der Elektroneneinfang ist stets mit einer Änderung der Ord- 
nungszahl verknüpft: Z’ = Z- |; man kann deshalb nicht unterschei- 
den, ob die beobachteten chemischen Effekte auf der Expansıon der 
Elektronenhülle infolge Änderung der Ordnungszahl oder auf dem 
Verschwinden eines Elektrons beruhen. Bei der inneren Konversion 
dagegen bleibt die Ordnungszahl erhalten. Die in diesem Falle beob- 
achteten chemischen Effekte beruhen entweder auf dem Rückstoß 
oder auf dem Verschwinden eines Elektrons. Ein eingehend unter- 
suchtes Beispiel ist die isomere Umwandlung des ®’"Br: 


som; 1. U: (0,049; 0,037) gan, 


(9.35) 


Die Energie dieser Umwandlung beträgt nur 49 bzw. 37 keV. Imersten 
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Fall beträgt der Konversionskoeffizient etwa 1,6, im zweiten Fall et- 
wa 300. Die Rückstoßenergie bei der Aussendung eines y-Quants von 
49 keV haben wir bereits im vorausgehenden Abschnitt berechnet 
(Gl. (9.21)); sie beträgt nur 0,016 eV. Diese Energie reicht zum Bei- 
spiel nicht aus zur Sprengung einer C-Br-Bindung (59 kcal/Mol = 
= 2,6 eV). Für die Rückstoßenergie bei der Aussendung eines K-Elek- 
trons berechnet man 0,43 eV und bei der Aussendung eines L-Elek- 
trons 0,58 eV. Auch diese Energiebeträge genügen nicht zur Spaltung 
einer C-Br-Bindung. Tatsächlich beobachtet man aber, daß diese Bin- 
dung bei der isomeren Umwandlung des °’"Br aufbricht. Schüttelt 
man nämlich beispielsweise Butylbromid, das ®°"Br enthält, mit 'Was- 
ser, so findet man den Hauptteil des ®°Br (1, ,, = 18 min) — frei von 
dem isomeren ®°"Br (t},, = 4,4h) — in der wässrigen Phase. Ähn- 
liche Experimente wurden mit anderen Verbindungen ausgeführt; da- 
bei wurden die in Tabelle 9.2. zusammengestellten Werte erhalten. 
Daraus muß man schließen, daß die innere Konversion zum Bruch der 


Tabelle 9.2. 
Spaltung der Bindung bei der inneren Konversion des "Br 


Anteil an freiem 


Bestrahlte Substanz Brom Retention 

in % in % 
HBr (Gas) 75 23 
CF3Br (Gas) 99 | 
CH3Br (Gas) 94 6 
CH;Br + Br; (fl.) 94 6 
CCl3Br (Gas) 93 7 
CClzBr + Br; (fl.) 87 13 
CeHsBr + Br; (fl.) 87 13 
[Co(NH3);Br]* * (aq.) 100 0 
[Co(NH3);Br ](NO,); (fest) 86 14 
[PtBr,]” " (aq.) 47 53 
(NH,); [PtBr, ] (fest) 0 100 


Bindung führt. Interessant ist, daß im Falle des festen Ammonium- 
hexabromoplatinat(IV) die Bindung erhalten bleibt. Bei dieser Kom- 
plexverbindung wird im festen Zustand vermutlich das fehlende Elek- 
tron genügend rasch ergänzt. 

Wie wir gesehen haben, treten beı folgenden Umwandlungen Lük- 
ken in den inneren Elektronenschalen auf: ß"-Zerfall, Elektronen- 
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Fluoreszenzausbeute —— 
——— Augerausbeute 


0 0 2° 2 9 98 0 80 90 100. 
Ordnungszahl Z ——> 


Abb. (9-8) Fluoreszenzausbeute ® und ‚„Auger“-Ausbeute 1-w als Funktion der 
Ordnungszahl für die K- und L-Schale. Nach E. H. S. BURSHoP: The Auger Effect and 
other Radiationless Transitions. Cambridge University Press, London 1952. 


einfang und innere Konversion. Die Lücken werden durch Elektronen 
aus einer höheren Schale aufgefüllt; dabei wird charakteristische 
Röntgenstrahlung ausgesandt. Die Photonen mit der Energie E=hv 
können durch einen inneren Photoeffekt bzw. Comptoneffekt ihre 
Energie bzw. einen Teil ihrer Energie an Elektronen in einer höheren 
Schale abgeben. Diese Elektronen verlassen als „Auger“-Elektronen 
das Atom. Die entstandene Lücke wird durch ein Elektron aus einer 
höheren Schale besetzt; dabei wird ein Photon ausgesandt. Diese 
Emission von Photonen bezeichnet man als innere Fluoreszenz. Das 
Photon kann wiederum durch einen Photoeffekt ein „Auger“-Elek- 
tron freimachen usw. Das Verhältnis der Anzahl der ‚„Auger“-Elek- 
tronen zu der Anzahl der Photonen ist abhängig von der Ordnungs-. 
zahl. Als Fluoreszenzausbeute wg der K-Schale bezeichnet man die 
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Anzahl der K-Röntgen-Quanten, die pro Elektronenlücke der K- 

Schale emittiert werden, und als „Auger“-Ausbeute die Differenz 

1 - @x (vgl. Abschnitt 7.1.2.). Fluoreszenzausbeute und „Auger“-Aus- 

beute sind als Funktion der Ordnungszahl ın Abb. (9-8) aufgezeichnet. 

Das Ergebnis des ‚„Auger“-Effekts ıst stets eine lonisierung des be- 

treffenden „heißen“ Atoms. Zum Beispiel findet man als Folge der iso- 

meren Umwandlung von Xe-131 m Ionen, die im Mittel eine 8,5-fache 
positive Ladung tragen. 


9.4. Gase und Flüssigkeiten 


Sowohl in Gasen als auch in Flüssigkeiten sind die Moleküle frei be- 
weglich. In Gasen ist der Abstand zu den Nachbarmolekülen verhält- 
nismäßig groß (sofern der Druck nicht zu hoch ist), so daß wir nur die 
Bindungskräfte innerhalb des Moleküls berücksichtigen müssen. In 
Abb. (9-9) ıst schematisch ein Molekül dargestellt, das aus dem von 


E, 


(R) N) 


Abb. (9-9) Beanspruchung der Bindung zwischen einem Rückstoßatom (1) und einem 
| Rest (R). 


der Kernreaktion betroffenen Atom 1 und dem Rest R besteht. Die 
Wirkung des Rückstoßes auf die Bindung ist abhängig von seiner 
Richtung und der Trägheit des Restes R. Wir betrachten den einfache- 
ren Fall, daß der Rückstoß nicht in Richtung auf den Rest R erfolgt, 
und teilen die Rückstoßenergie E, des Atoms 1 auf in die kinetische 
Energie, die das Molekül erhält, und in die Beanspruchung der Bin- 
dung E52: | 


Be a e2, (9.36) 


v, ıst die Geschwindigkeit des Molekülschwerpunktes. Nach dem Im- 
pulssatz ist 
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(m; A MR) D;, = MmıD;. (9.37) 
Daraus folgt 
2 (m, v1)” 2m, Eı 
= ———— = — 9.38 
i (m, + mg)” (m, + m)” 
und durch Einsetzen in Gl. (9.36) 
Berg Ur (9.39) 
Mm; + MR 
bzw. 
= MM; = MR 
E=E, i a ) Be (9.40) 


Die Beanspruchung der Bindung ist also um so größer, je größer die 
Masse des Restes R ist. Ein leichter Rest besitzt geringe Trägheit und 
fliegt eher mit dem Rückstoßatom mit. 

Diese modellmäßige Behandlung läßt sich näherungsweise auch auf 
Flüssigkeiten übertragen. Für eine genauere Rechnung muß jedoch 
die Wechselwirkung des Restes R mit den Nachbarmolekülen (z. B. 
mit Solvatmolekülen) berücksichtigt werden, die zu einer scheinbaren 
Vergrößerung von mg, d. h. zu einer größeren Trägheit des Restes 
führt. Das bedeutet aber eine größere Beanspruchung der Bindung, 
als man nach Gl. (9.40) berechnet. Im Grenzfall ist der Rest R durch 
Bindungskräfte so stark in der Umgebung verankert, daß mx > m; 
wird. Dann wirkt sich die gesamte Rückstoßenergie auf die chemische 
Bindung aus: = E}. Dieser Grenzfall liegt näherungsweise in den 
meisten Festkörpern vor. 

Erfolgt.der Rückstoß in Richtung auf den Rest R, so kann durch 
unelastischen Stoß ein Teil der kınetischen Energie E, des Rückstoß- 
atoms in Anregungsenergie des Atoms 1 und des Restes R (EY bzw. 
ER) umgewandelt und ein weiterer Teil in Form von kinetischer Ener- 
gie an den Rest R übertragen werden, so daß nunmehr gilt 


Ei+E,=E,-Eti-Ek. (9.41) 


(E,’ und Ex sind die kinetischen Energien des Atomes 1 bzw. des Re- 
stes R nach dem Stoß). Für die Beanspruchung der Bindung durch 
den Rückstoßeffekt ist es wichtig, wie groß E,’ und Er nach dem Zu- 
sammenstoß sind. 
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Hinsichtlich der Anregungseffekte gelten die allgemeinen Überle- 
gungen des vorausgehenden Abschnitts; exakte Berechnungen sınd 


in den meisten Fällen nicht möglich. 
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Ladung der entstehenden ‘Atome ——= 
Abb. (9-10) Ladungsverteilung a) beim ß”-Zerfall des Xe-133 b) bei der isomeren 


Umwandlung des Xe-l3lm. Nach A. H. SNELL, F. PLEASONTON u. T. A. CARLSON: 
Proceedings Series, Chemical Effects of Nuclear Transformations, Vol. I. IAEA 


Vienna 1961, S. 147. 


Untersuchungen über die chemischen Effekte von Kernreaktionen 
in Gasen werden bevorzugt mit einem Massenspektrometer ausge- 
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führt, in dem die Bruchstücke der Moleküle sortiert werden können. 
Zum Beispiel findet man beim radioaktiven Zerfall von Tritium ın 
Äthan zu etwa 80% Äthylionen: 


CHsT u (CHs°’He*) > C,Ht + He. (9.42) 


In etwa 20% der Zerfallsprozesse entstehen andere Bruchstücke des 
Äthanmoleküls. Die Rückstoßenergie reicht zur Spaltung der chemi- 
schen Bindung nicht aus. Die Bildung der Molekülbruchstücke muß 
deshalb auf die Anregungsenergie infolge des Zerfalls zurückgeführt 
werden. 

Die isomere Umwandlung des Br-80m in Methylbromid führt einer- 
seits zu einem Spektrum von positiv geladenen Bromionen (Br* bis 
Br'?*, Maximum der Ladung bei Br’ *) und andererseits zu verschie- 
denen Bruchstücken des Methylbromids (25%, CH;Br*, 50% CH;, 
4%, CH3, 5% CH*, 6% C* und andere). 

In Abb. (9-10) ist die Ladungsverteilung aufgezeichnet, die beim 
ßB”-Zerfall des Xe-133 


133 ya en 13305 (9.43) 


und bei der isomeren Umwandlung des Xe-131lm 


L.U. (0,164) 11%. 


131m 
Key 


(9.44) 


gefunden wird. ß -Zerfall und isomere Umwandlung führen zu einem 
ähnlichen Spektrum von Ionen; die Bildung dieser Ionen ist in erster 
Linie auf die Anregungsenergie zurückzuführen. 

Interessant ist auch die Beobachtung, daß beim Zerfall des an der 
Seitenkette tritierten Toluols einerseits und des am Kern tritierten 
Toluols andererseits sehr ähnliche Spektren erhalten werden ; dies deu- 
tet man durch die Annahme, daß in beiden Fällen intermediär ein an- 
geregtes Tropyliumion entsteht: 
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CH,T CH,’He * 


er 


oO |O |“ wn 


'@\ we C;Hs" = C,H; 


CH; CH; z x NIC4H,* + Cz3Hz 
| | + He 


C;H3* + C4H, 
Oo 197 


Die chemischen Effekte von Kernreaktionen in Flüssigkeiten wur- 
den insbesondere an Alkylhalogeniden eingehend untersucht. Das 
erste Beispiel beschrieben bereits 1934 SZILARD und CHALMERS. Sie 
bestrahlten Äthyljodid mit Neutronen und konnten durch Extraktion 
mit wässeriger schwefliger Säure etwa die Hälfte des durch die Kern- 
reaktion 


127 (n, 9) 1287 (9.46) 


gebildeten '?®J (t,,, = 25 min) abtrennen. Varianten dieser Reaktio- 
nen sind (d, p)-, (n, 2n)- und (y,n)-Reaktionen, die etwa zu dem gleichen 
Ergebnis führen; stets kann durch Extraktion mit Wasser ein wesent- 
licher Teil des radioaktiven Jods abgetrennt werden. Bei den (n, y)-Re- 
aktionen entsteht primär ein !*®J-Rückstoßatom, das infolge des 
Rückstoßes und der Anregung als heißes Atom das Äthyljodidmole- 
kül, in dem es gebunden war, verläßt: 


C,H5'*"J(n,y) — [C;H5'??J] — CoH5 + I 
NN (9.47) 
Rückstoß 


und Anregung 


Die Folgereaktionen bestehen darin, daß das heiße Atom durch Zu- 
sammenstöße verschiedene Molekülbruchstücke erzeugt und dabei 
schrittweise seine hohe Energie verliert, bis es sich schließlich ‚„‚abge- 
kühlt‘ hat und im thermischen Bereich mit Molekülen oder Molekül- 
bruchstücken reagieren kann. Die infolge der Zusammenstöße gebil- 
deten Molekülbruchstücke sind sehr schwer nachweisbar, da sie nur 
in kleinen Konzentrationen vorliegen und nicht markiert sind. Die 
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Reaktionsprodukte, die das radioaktive '*°J enthalten, können da- 
gegen mit großer Empfindlichkeit bestimmt werden. Als Folgereak- 
tionen des weitgehend „abgekühlten“ Rückstoßatoms kommen in 
erster Linie die folgenden Reaktionen in Betracht: 


C3H5!?7] + 128]. — CzHs: + 128]. 4127. (9,48) 


1277. 4 1287. ___,1277128J (9.49) 
GH; + 1285. — C,H3'?°J (9.50) 
C,H,127J + 128]. _ C,H,!28] + 127]. (9.51) 


Andere mögliche Folgereaktionen sınd weniger wahrscheinlich, z. B. 


C,H3!27J + 128). — CH,"?®JCH,?’J+H: (9.52) 
C3H3!?7J + 122). — CH,CH!?’J'22J + H- (9.53) 


Die Reaktion (9.49) führt zur Bildung von freiem Jod, das extrahiert 
werden kann, während bei den Reaktionen (9.50) und (9.51) ?°J- 
markiertes Äthyljodid entsteht. Diesen Anteil bezeichnet man als Re- 
tention (vgl. Abschn. 9.1.). Die Reaktionen (9.52) und (9.53) liefern 
verschiedene Substitutionsprodukte, die gaschromatographisch ge- 
trennt werden können. Als Folge einer Kernreaktion entsteht im allge- 
meinen eine Vielzahl von Reaktionsprodukten, die zwar identifiziert, 
hinsichtlich ihrer Entstehung aber nicht im einzelnen verfolgt werden 
können. Aussagen über die Folgereaktionen sind nur auf Grund der 
gefundenen Reaktionsprodukte möglich. 

Die von SZILARD und CHALMERS beschriebene Reaktion mit Äthyl- 
jodid hat große praktische Bedeutung gewonnen, weil damit erstmals 
die Möglichkeit der Abtrennung eines durch (n, y)-Reaktion erzeugten 
isotopen Radionuklids demonstriert wurde. Solche Abtrennungen iso- 
toper Nuklide aufder Grundlage chemischer Effekte von Kernreaktio- 
nen werden deshalb als Szilard-Chalmers-Reaktionen bezeichnet. Die 
Besonderheit dieser Szilard-Chalmers-Reaktionen besteht darin, daß 
das abgetrennte Radionuklid eine sehr viel höhere spezifische Aktivi- 
tät besitzt als die bestrahlte Substanz. Man nutzt deshalb diese Effekte 
aus zur Gewinnung von Radionukliden hoher spezifischer Aktivität 
(vgl. Abschn. 9.6.). In Tab. 9.3. sind weitere Beispiele für die chemi- 
schen Effekte von Kernreaktionen in organischen Halogeniden auf- 
geführt. 

Bei der Untersuchung der Folgereaktionen, die durch heiße Atome 
ausgelöst werden, besitzt die Methode der Radikalfänger (Scavenger- 
Technik) große Bedeutung. Man setzt in diesem Falle kleine Mengen 
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Tabelle 9.3. 
Chemische Effekte bei der Bestrahlung von organischen Halogeniden mit 
Neutronen 
Mit H,O Inder Substitutions- 
Bestrahlte Substanz extrahiert org. Phase Retention produkte 
CH3J (15 °C) 43% 317 46%, 11% als CH,J, 
CH3J (-195 °C) 44° 49%,%) 45%, 11% als CH, J, 
CH,Br; 43% 64%, ® 43% 14°/ als CHBr; 
CHBTr; 34% 69%, %) 47°% 19% als CBr,. 
C,H ,Cl 50%, 50% 3% 15°% als C,H,CH, 
* Abweichung von 100% in der Summe durch Meßfehler bedingt. 


Werte aus: 
E. GLÜCKAUF, J. FaY: J. chem. Soc. [London | 1936, 390. 


reaktionsfähiger Verbindungen zu, die bevorzugt mit den infolge der 
Kernreaktion freigesetzten Atomen oder Radikalen reagieren können. 
Die heißen Reaktionen werden durch solche Radikalfänger wenig be- 
einflußt, weıl diese Reaktionen wegen der hohen Energie ohne Rück- 
sicht auf die chemischen Eigenschaften der Reaktionspartner nach den 
Gesetzen der Statistik ablaufen. Im Bereich der thermischen Reaktio- 
nen kommt die Selektivität des Radikalfängers dagegen voll zur Gel- 
tung. Auf diese Weise kann man heiße Reaktionen und thermische 


Tabelle 9.4. 
Einfluß von Anilin als Radikalfänger 
(Scavenger) bei der Bestrahlung von C,H;Br 


Ausbeute an ®®Br bei der 


Anilinzusatz Extraktion mit 1,5n HCl 
in % in % 
0 30 
0,25 45 
] 63 
4 76 
Werte aus: 


C. Lu, S. SUGDEN: J. chem. Soc. [Lon- 
don] 1939, 1273. 
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Reaktionen unterscheiden. Ein Beispiel ist die Bestrahlung von Brom- 
benzol in Gegenwart von kleinen Zusätzen an Anilin (Tab. 9.4.). Be- 
reits Kleine Mengen an Anilin bewirken eine deutliche Erhöhung der 
Ausbeute an abtrennbarem radioaktivem Brom. 


9,5. Festkörper 


Die Besonderheiten der Festkörper ım Hinblick auf dıe chemischen 
Effekte bei Kernreaktionen bestehen darın, daß die Moleküle bzw. 
Ionen nicht frei beweglich sind. Sie sind meistens so fest in dem Kri- 
stallgitter verankert, daß die Masse mp des Restes, der durch chemi- 
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Abb. (9-11) Erzeugung von Fehlstellen durch ein Rückstoßatom (schematisch). 


sche Bindungen mit dem Rückstoßatom verknüpft ist, gegenüber m, 
als unendlich groß angesehen werden kann. Dann wirkt sich nach Gl. 
(9.40) die gesamte Rückstoßenergie E, des Rückstoßatoms auf die 
chemische Bindung aus: 


Ep Sa E\. (9.54) 


Im Verlauf der Folgereaktionen erzeugt das heiße Rückstoßatom 
durch Zusammenstöße Fehlstellen; Ionen, Atome oder Molekül- 
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Abb. (9-12) Rückstoßreichweite in Aluminium als Funktion der Energie und Massen- 
zahl. Nach J. ALEXANDER u. M. F. GAZDIK: Physic. Rev. 120 (1960) 874; B. G. HArvEY: 
Annu. Rev. nuclear Sci. 10 (1960) 235. 


bruchstücke werden auf Zwischengitterplätze befördert. Schließlich 
kommt das Rückstoßatom auf einem Gitterplatz oder einem Zwi- 
schengitterplatz zur Ruhe. Diese Folgereaktionen sind für einen ein- 
fachen Kristall (z. B. ein Metall) in Abb. (9-11) schematisch darge- 
stellt. Die Reichweite der Rückstoßatome hängt von der Energie und 
der Masse der Rückstoßkerne sowie der Dichte der Substanz ab. In 
Abb. (9-12) ist die Reichweite in Aluminium aufgetragen. Bei (n, y)- 
Reaktionen ist die Rückstoßreichweite sehr klein (etwa 5-50 Ä); bei 
(n, @)-, (n, p)-, (d, p)- und (y, n)-Reaktionen ist sie sehr viel größer (et- 
wa 500 -10000 Ä). Durch die Fehlstellen werden Veränderungen im 
Festkörper hervorgerufen (z. B. erhöhte Leitfähigkeit, Volumenver- 
größerung, erhöhte chemische Reaktionsfähigkeit). Aus diesem Grun- 
de besitzen die Effekte von Kernreaktionen in Festkörpern großes 
Interesse. 
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Nach der Erzeugung von Fehlstellen im Festkörper sind die Folge- 
reaktionen zunächst unterbrochen. Reaktionsfähige Atome oder Mo- 
lekülbruchstücke können erst dann weiterreagieren, wenn sıe infolge 
von Diffusionsvorgängen mit anderen reaktionsfähigen Teilchen zu- 
sammentreffen oder wenn der Festkörper aufgelöst wird. Die sekun- 
däre Retention ist damit in hohem Maße abhängig von der Nachbe- 
handlung des Festkörpers. So kann durch Erwärmen (erhöhte Diffu- 
sionsgeschwindigkeit) die Rekombination der Bruchstücke beschleu- 
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Abb. (9-13) Thermische Ausheilung von Ammoniumsulfat; Aktivitätsanteil an Sulfat 
(Retention) als Funktion der Ausheilungszeit (180 °C). 


nıgt werden ;man spricht in diesem Falle von einer thermischen Aus- 
heilung. Die Ausheilung (englisch ‚‚annealing‘‘) kann aber auch durch 
Aufbewahrung bei Raumtemperatur oder durch Belichtung bzw. Be- 
strahlung mit y-Quanten oder Elektronen erfolgen (Strahlungsaus- 
heilung). Sıe führt meist zu einem Anstieg der Retention, manchmal 
auch zu einer Abnahme. In Abb. (9-13) ist als Beispiel die thermische 
Ausheilung von Ammoniumsulfat als Funktion der Zeit aufgetragen. 

Bei der Auflösung eines bestrahlten Festkörpers können die reak- 
tionsfähigen Atome oder Molekülbruchstücke sowohl untereinander 
als auch mit dem Lösungsmittel reagieren. Durch Analyse der Reak- 
tionsprodukte stellt man stets nur die Endprodukte der Folgereaktio- 
nen fest. Aussagen über die Zwischenprodukte, die als Folge der Kern- 
reaktionen entstehen, sind recht unsicher, solange die Zwischenpro- 
dukte nicht direkt identifiziert werden können. Da die Zwischenpro- 
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dukte im allgemeinen nur in sehr niedrigen Konzentrationen vorliegen, 
versagen auch die meisten spektroskopischen Methoden. Erfolgver- 
sprechend ist in bestimmten Fällen die Anwendung des Mößbauer- 
Effekts auf die Untersuchung des chemischen Zustandes der durch 
Kernreaktionen erzeugten Rückstoßkerne, weil sich diese Methode 
durch hohe Empfindlichkeit auszeichnet. | 


Tabelle 9.5. 
Übersicht über die bei Kernreaktionen gefundenen radioaktiven Reaktions- 
produkte 
Bestrahlte Substanz Kernreaktion Reaktionsprodukte 
Perchlorate I’Cl(n, y)>°C1 ClO;",Cı” 
Perjodate 127 J(n,y)'28J J",JO; 
Chlorate „Cl, cl cl 
Bromate ac Dan Br=, Br, 
Jodate 127](n,y)'-) J” 
Sulfate °#S(n,y)°>S 5,305,” 
Phosphate 1P(n, y)’2P PO; u.a. 
Permanganate >SMn(n,y)’Mn Mn?*(MnO,) 
Chromate >°Cr(n, y)’'Cr Cr?* (mono-, bi- und poly- 
nuklear) 
Ferrocen >8Fe(n, y)>”Fe Fe2* 
>*Fe(n, y)>’Fe . 
Kupferphthalo- 
cyanin 63 Cu(n, yJ°*Cu Eur” 
Hexaminkobalt- 
komplexe >°Co(n, y)°°Co Co** und Kobaltamin- 
komplexe 
Arsenate 75 As(n, y)’°As AsO;°” 
Chloride °>Cl(n, p)°°S 5,5 7,850, 7,50, 
Werte aus: 


H. MÜLLER: Angew. Chem. 79, 3 (1967) 132. 


Besonders interessant im Hinblick auf die Möglichkeit der chemi- 
schen Trennung ist das Verhalten von solchen Atomen, die ın ver- 
schiedenen Wertigkeitsstufen vorkommen können oder als stabile 
Komplexverbindungen vorliegen. Man findet stets nach der Bestrah- 
lung und Aufarbeitung einen wesentlichen Teil der durch Kernreak- 
tionen entstandenen Radionuklide in einer anderen (meist niedrige- 
ren) Oxydationsstufe bzw. nicht mehr in Form der vorgelegten Kom- 
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plexverbindung. Tab. 9.5. gibt eine Übersicht über einige derartige 
Reaktionen. 

Zum Verständnis der chemischen Effekte von Kernreaktionen in 
festen Körpern sind Modellvorstellungen entwickelt worden. Das äl- 
teste Modell stammt von Lisßy (1947) und wird als Billardkugel-Mo- 
dell bezeichnet. Dabei werden elastische Zusammenstöße des Rück- 
stoßatoms mit den Atomen bzw. Molekülen der Umgebung ange- 
nommen. Die maximale Energie wird bei einem zentralen Stoß über- 
tragen; sie beträgt: 


m," Mp 


E, = 4E|, — 7. 
i ; (m; + m;)? 


(9.55) 


(E, ist die Energie des Rückstoßkerns; m} und m; sind die Massen der 
Stoßpartner). Im Mittel wird etwa die Hälfte dieser Energie abgege- 
ben. Wenn die angestoßenen Atome genügend hohe Energiebeträge 
E, erhalten, wird die Bindung in dem betreffenden Molekül gesprengt. 
Das Rückstoßatom, das durch die Zusammenstöße schrittweise seine 
Energie verliert, kann sich nach dem letzten Zusammenstoß aus dem 
Bereich der Reaktionsprodukte (,‚Reaktionskäfig‘‘) entfernen, wenn 
es noch genügend hohe Energie besitzt; dann entsteht ein freies Rück- 
stoßatom. Im anderen Falle bleibt das Rückstoßatom im Bereich der 
Reaktionsprodukte und kann zum Ausgangsprodukt zurückreagieren 
(sekundäre Retention). Das Billardkugel-Modell gibt auf diese Weise 
zwar eine qualitative Deutung der Retention; die quantitativen Ergeb- 
nisse stehen aber mit diesem Modell nicht im Einklang. Außerdem 
werden die Substitutionsreaktionen in organischen Verbindungen - 
nicht erklärt. 

Neuere Modelle sind das Modell der heißen Zone (HARBOTTLE 1958) 
und das Fehlordnungsmodell. Bei dem Modell der heißen Zone (,,hot 
spot‘) wird angenommen, daß die Energie des Rückstoßatoms sich 
durch eine Folge von Zusammenstößen verhältnismäßig rasch auf die 
Nachbaratome verteilt, so daß kurzfristig (etwa 10! s) ein Bereich 
von etwa 1000 Atomen über den Schmelzpunkt erhitzt wird (heiße 
Zone). Während dieser Zeit finden chemische Reaktionen statt (zZ. B. 
Austausch- oder Substitutionsreaktionen). Die heiße Zone kühlt sich 
sehr rasch wieder ab und enthält deshalb eine größere Anzahl von 
Fehlstellen. Diese können durch Erwärmen ausgeheilt werden. Das 
Fehlordnungsmodell (MÜLLER 1965) besitzt speziell für Ionenkri- 
stalle Bedeutung und lehnt sich an die Modellbetrachtungen von VINE- 
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YARD (1960) an (vgl. Abb. 9-11)). Nach diesem Modell kommt es nicht 
zur Ausbildung einer heißen Zone, sondern lediglich zur Bildung von 
Fehlstellen in unmittelbarer Umgebung des Rückstoßatoms. Grund- 
lage für die Entwicklung dieses Modells waren Untersuchungen mit 
Mischkristallen. 


9,6. Szilard-Chalmers-Reaktionen 


Das wesentliche Merkmal einer Szilard-Chalmers-Reaktion haben 
wir bereits ın Abschnitt 9.4. besprochen. Es besteht darin, daß nach 
einer Kernreaktion infolge der dabei auftretenden chemischen Effekte 
eine Abtrennung der isotopen Produktkerne erfolgen kann. Im Target 
wird eine bestimmte chemische Verbindung vorgelegt. Infolge der 
chemischen Effekte ändert sich der Oxydations- bzw. Bindungszu- 
stand des Produktes, das durch Fällung, Extraktion, Ionenaus- 
tausch oder andere Verfahren isoliert werden kann. Der Produktkern 
liegt oft ın einer anderen chemischen Form hoher spezifischer Aktı- 
vität vor. Diese hängt in erster Linie davon ab, in welchem Umfange 
durch die Bestrahlung Zersetzungsreaktionen ausgelöst werden, die 
ebenfalls zu einer Änderung des Oxydations- bzw. Bindungszustandes 
des betreffenden Atoms führen. Die Möglichkeit der Abtrennung iso- 
toper Produktkerne hoher spezifischer Aktivität wird ın der Praxis 
vielfach ausgenutzt, und zwar vorzugsweise bei (n, y)-Reaktionen, aber 
auch bei (y, n)-, (n, 2n)- und (d, p)-Reaktionen. Wenn das Radionuklid 
nach der Abtrennung frei von inaktiven Isotopen vorliegt, spricht man 
von einer „trägerfreien‘ Substanz. 

Szilard-Chalmers-Reaktionen lassen sich verhältnismäßig einfach 
mit solchen Elementen ausführen, die in verschiedenen beständigen 
Oxydationsstufen existieren oder in Form substitutionsinerter Kom- 
plexverbindungen erhalten werden können. Diese Bedingungen sind 
beieiner großen Zahl der Elemente erfüllbar. Wichtig ist, daß zwischen 
den verschiedenen Oxydationsstufen bzw. in der Komplexverbindung 
während der Bestrahlung und der Trennung keine Austauschreaktio- 
nen stattfinden; denn durch solche Austauschreaktionen würde eine 
Rückvermischung der Isotope eintreten. Aus diesem Grunde sınd sub- 
stitutionslabile Komplexverbindungen für Szilard-Chalmers-Reaktio- 
nen ungeeignet. 

Eine Szilard-Chalmers-Reaktion kann durch zwei Größen charak- 
terisiert werden. 
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l. Anreicherungsfaktor: Dieser ist das Verhältnis der spezifischen 
Aktivität des Radionuklids nach der Trennung zu seiner mittleren 
spezifischen Aktivität in dem gesamten System vor der Trennung. 

2. Ausbeute: Diese ist gegeben durch das Verhältnis der Aktivität ın 
der abgetrennten Fraktion zur Gesamtaktivität des betreffenden 
Radionuklids. 

Bei vielen Szilard-Chalmers-Reaktionen werden Anreicherungsfak- 

toren von der Größenordnung 1000 oder höher erreicht. Die Ausbeute 

liegt in den praktisch interessanten Fällen meistens bei 50 bis 100%. 

Sie ist um so höher, je geringer die Retention und die Bildung von Ne- 

benprodukten sind. 

Beispiele für Szilard-Chalmers-Reaktionen sınd ın Tab. 9.6. zusam- 
mengestellt. Trägerfreie radioaktive Halogene können durch Bestrah- 
lung von Alkyl- oder Arylhalogeniden mit Neutronen und Extraktion 
des gebildeten freien Halogens gewonnen werden. Ein wichtiges Bei- 
spiel dafür ist die von SZILARD und CHALMERS 1934 beschriebene Ab- 
trennung von '?®J aus Äthyljodid nach einer (n, y)-Reaktion (vgl. 
Abschn. 9.4.). Außerdem können die radıioaktıven Halogene auch aus 
anorganischen Verbindungen abgetrennt werden, z. B. nach Bestrah- 
lung der höheren Oxydationsstufen, wie Chlorate, Jodate, mit Neutro- 
nen. Wenn Fällungsreaktionen benutzt werden, ıst der Zusatz eines 
„Irägers“ erforderlich, weil die extrem kleinen Mengen an Radionu- 
kliden sonst nicht ausgefällt werden können. Bei den Chalkogenen 
bietet sich ebenfalls die Ausnutzung der Änderung der Oxydations- 
stufe an. So bildet sich bei der Bestrahlung von Tellurat mit Neutro- 
nen radioaktives Tellurit, das mit Schwefeldioxid sehr viel rascher re- 
duziert wird als Tellurat. Änderungen in der Oxydationsstufe treten 
ferner bei der Bestrahlung von Phosphaten, Arsenaten und Antimona- 
ten mit Neutronen auf. Aber auch andere Bindungen werden gespal- 
ten ; zum Beispiel liegt der radioaktive Phosphor nach der Bestrahlung 
von Aryl- oder Alkylphosphaten ın größerem Umfange in Form von 
Phosphorsäure vor, die extrahiert werden kann. In einfacher Weise 
lassen sich auch Szilard-Chalmers-Reaktionen mit den Übergangs- 
elementen durchführen. In Permanganaten und ähnlichen Verbin- 
dungen ändert sıch die Oxydationsstufe; so liegt das radioaktıve Man- 
gan nach der Bestrahlung mit Neutronen und Auflösung der Kristalle 
bevorzugt als Mangan(IV) vor. Vielfältige Szilard-Chalmers-Reak- 
tionen sind mit Komplexverbindungen möglich. Zum Beispiel kann 
Fe-59 höherer spezifischer Aktivität durch Bestrahlung von Hexa- 
cyanoferraten oder Ferrocen mit Neutronen gewonnen werden; in 
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\ Tabelle 9.6. 
Übersicht über Szilard-Chalmers-Reaktionen 


Bestrahlte Substanz Radionuklid Retention in % 


L1,CrO, 1 66 
Li,Cr,0O- 54,5 
Na,CrO, 73,6 
Na,Cr,0- 79,9 
K,CrO, 60,8 
K,Cr,0- 89,9 
K,Cr30;0 69 
(NH,),CrO4 17,5 
(NH,),Cr307 31 ‚9 
MsCrO, 55,3 
ZnCrO, 34,6 
LiMnO, >6Mn 8,8 
NaMnO, 9,1 
KMnO, 2,5 
AgMnO, 8.0 
Ca(MnO,); ‘6,0 
Ba(MnO,)> 12,8 
LiJO, 128] 66 
NaJO, 67 
KO, 67 
HJO3 60 
NH,JO, ) 
NaBrO, 82Br 10 
KBrO; 9 
RbBrO, 12 
CsBrO; 10 
NaClO; ze 1,5 
NaClO, 34C] 9 
Na,P,0- 32p 58 
Na,HPO, 45 
Na;PO, 50 
H,AsO, ToAs 75-90 
Na,HAsO, 60 
Na;AsO; 90 


Nach G. HARBOTILE, N. SUTIN, in: Advances in Inorganic Chemistry and 
Radiochemistry, Bd. 1. Hrsg. H. J. EMELEUS u. A. G. SHARPE. Academic 
Press, New York 1959, S. 273. 
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beiden Fällen entstehen Eisenionen, die nicht komplex gebunden sind. 
Hinsichtlich substitutionsinerter Komplexverbindungen für Szilard- 
Chalmers-Reaktionen besteht bei den Übergangselementen eine ver- 
hältnismäßig große Auswahl, nicht aber bei den anderen Metallen. So 
kann man für die Gewinnung von Kupfer höherer spezifischer Aktı- 
vität das Kupfer-salicylaldehyd-o-phenylendiamin oder das Kupfer- 
phthalocyanin verwenden, während beim Silber die Herstellung ähn- 
licher geeigneter Komplexverbindungen erhebliche Schwierigkeiten 
bereitet; Szilard-Chalmers-Reaktionen für Alkali- und Erdalkalime- 
talle sind noch nıcht beschrieben. 

Besondere Bedeutung besitzen die Szilard-Chalmers-Reaktionen 
für die Abtrennung von Kernisomeren; denn die Ausnutzung der 
chemischen Effekte, die bei der isomeren Umwandlung auftreten (vgl. 
Abschn. 9.3.), ıst dıe einzige Möglichkeit zur Trennung und damit 
auch die Voraussetzung für die getrennte Untersuchung isomerer 
Kerne. 


9,7. Rückstoßmarkierung und Selbstmarkierung 


Die chemischen Effekte, die bei Kernreaktionen auftreten, führen 
nicht nur zur Sprengung bestehender Bindungen, sondern es können 
auch neue Bindungen entstehen. Dies ist für präparative Aufgaben 
wichtig, insbesondere für die Herstellung von markierten Verbindun- 
gen. Unter markierten Verbindungen versteht man solche, in denen 
bestimmte Atome durch isotope radioaktive oder stabile Atome sub- 
stituiert sind (vgl. Abschn. 13.6.). 

Bei einer Szilard-Chalmers-Reaktion interessiert der Vorgang, daß 
ein Radionuklid aus einem gegebenen Molekül oder Bindungszustand 
heraustfliegt. Bei der Rückstoßmarkierung interessiert man sich dafür, 
daß ein Rückstoßatom in ein gegebenes Molekül eintritt. Somit sind 
bei der Rückstoßmarkierung ım allgemeinen zwei Komponenten er- 
forderlich: eine Komponente, ın der das Rückstoßatom durch Kern- 
reaktion erzeugt wird, und eine zweite Komponente, in die das Rück- 
stoßatom eintreten soll. Beide Komponenten können auch identisch 
sein. 

Über die erste Rückstoßmarkierung berichtete Reıp (1934): Er be- 
strahlte Äthyljodid in Gegenwart von Pentan mit Neutronen und fand 
Amyljodıd. Nach den Ausführungen in Abschnitt 9.4. ist es verständ- 
lich, daß die heißen !*®J-Atome, die bei der (n, y)-Reaktion aus !?’J 
entstehen, auch an Pentan Substitutionsreaktionen auslösen können. 
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Für die organische Chemie besitzen Verbindungen, die mit C-14 
oder Trıtium markiert sind, besondere Bedeutung. Diese Nuklide kön- 
nen durch folgende Kernreaktionen erzeugt werden: 


6Li(n,o)’H; o= 953b; (9.56) 
Rückstoßenergie (T) = 2,74 MeV 

°He(n,p)’H; o = 5330 b; (9.57) 
Rückstoßenergie (T) = 0,190 MeV 

MN (n,p)!’C; co = 1,81b; (9.58) 


Rückstoßenergie (C-14) = 0,042 MeV 


Die nach Gl. (9.56) erzeugten Tritium-Atome besitzen eine verhältnis- 
mäßig hohe Energie und wegen ihrer niedrigen Ladung und Masse 
auch eine verhälnismäßig große Reichweite (in organischen Verbin- 
dungen etwa 40 um). In diesem Falle genügt somit eine Mischung der 
betreffenden organischen Substanz mit einer feinkörnigen Lithiumver- 
bindung. Reaktion (9.57) ıst für Tritiummarkierungen in der Gaspha- 
se geeignet. Die nach Reaktion (9.58) erzeugten '*C-Atome besitzen 
nur eine sehr geringe Reichweite, so daß eine homogene Mischung bei- 
der Komponenten erforderlich ist (z. B. Anılin + Benzo]). 

Von großem Nachteil bei dem Verfahren der Rückstoßmarkierung 
ist, daß stets eine Vielzahl von Reaktionsprodukten entsteht: Außer- 
dem treten in den Verbindungen Strahlenschäden ein, die durch die 
Rückstoßatome sowie elastische und unelastische Streuung der einfal- 
lenden Strahlung verursacht werden. Diese Strahlenschäden sind in 
aromatischen organischen Verbindungen geringer als ın alıphatischen. 
Das nach der Bestrahlung vorliegende Reaktionsgemisch muß che- 
misch aufgearbeitet werden. Außerdem ist die Ausbeute an dem ge- 
wünschten Produkt meistens verhältnismäßig klein. So werden bei- 
spielsweise bei der Rückstoßmarkierung mit C-14 Substitutionspro- 
dukte gefunden, in denen ein beliebiges C-Atom durch ein '*C-Atom 
ersetzt ıst, außerdem Additionsprodukte, die ein zusätzliches C-Atom 
enthalten. Diese Produkte von Substitutions- und Additionsreaktio- 
nen enthalten zusammen etwa 0,1 bis 10% der entstandenen '*C- 
Atome. Der Rest liegt ın Form anderer Reaktionsprodukte (Abbau- 
produkte, polymere Verbindungen) vor. Bei der Rückstoßmarkierung 
mit Tritium findet man stets einen großen Teil des Tritiums in Form 
einfacher Moleküle (Wasserstoff, Methan). Die spezifische Aktivität 
ist durch die Strahlenschäden begrenzt. Bei der Rückstoßmarkierung 
mit Tritium werden spezifische Aktivitäten von etwa 1 bis 10 mCi/mg 
erreicht, bei der Rückstoßmarkierung mit C-14 etwa 1 bis 10 uCi/mg. 
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Zur Erläuterung der Selbstmarkierung möge die Beschreibung des 
folgenden Versuches dienen: Eine organische Verbindung wird zu- 
sammen mit Tritiumgas in einem abgeschlossenen Glasrohr etwa eine 
Woche aufbewahrt. Bei der Untersuchung der Substanz wird festge- 
stellt, daß ein Teil des Tritiums von der organischen Verbindung auf- 
genommen wird. Die Aufarbeitung und Trennung zeigt, daß einer- 
seits ın der Ausgangsverbindung Wasserstoff durch Tritium substi- 
tuıert wırd und andererseits neue Tritium-markierte Verbindungen 
entstehen. 

Die Selbstmarkierung organischer Verbindungen mit Tritium ist 
von WILZBACH eingehend untersucht worden und wird deshalb auch 
als Wilzbach-Markierung bezeichnet. Sie erfolgt zum Teil durch Re- 
aktionen der beim Zerfall von Tritiummolekülen entstehenden Ionen 
°HeT* bzw. T’. Zum Teil verläuft sie in der Weise, daß unter 
dem Einfluß der ß”-Strahlung strahlenchemische Reaktionen (Anre- 
gung, Ionısation und Radikalbildung) in der organischen Verbindung 
stattfinden. Die Reaktionsprodukte (angeregte Moleküle, Ionen, Ra- 
dikale) können mit dem Tritiumgas reagieren, wobei Tritium-mar- 
kierte Verbindungen entstehen. Für die Selbstmarkierung sind wich- 
tig: Der Verteilungszustand der zu markierenden Substanz, die Kon- 
zentration der radioaktiven Komponente und die Intensität der ioni- 
sierenden Strahlung. Die Anregung bzw. Ionisation und Radikalbil- 
dung kann durch Anwendung von ß -Strahlung, durch Zusatz von 
inerten ß -aktiven Radionukliden (z. B. Kr-85) oder durch elektri- 
sche Entladung erhöht werden. Wichtig ist, daß die angeregten bzw. 
ionisierten Moleküle Gelegenheit haben, sofort mit dem Radionuklid 
oder der radioaktiven Verbindung zu reagieren. In diesem Falle han- 
delt es sich allerdings nicht mehr um eine Selbstmarkierung ım eigent- 
lichen Sinne, sondern um eine Markierung unter dem Einfluß ioni- 
sierender Strahlung. 

Über die Selbstmarkierung mit Tritium liegen viele Untersuchungen 
vor (Wilzbach-Methode). Günstig sind hohe Partialdrucke an Tri- 
tıum (einige Hundert Torr) und die Verwendung von gasförmigen Ver- 
bindungen oder festen Verbindungen mit großer spezifischer Ober- 
fläche. Die Reaktionsprodukte werden meist gaschromatographisch 
oder durch Papier- bzw. Dünnschichtchromatographie getrennt. Die 
spezifischen Aktivitäten liegen im allgemeinen in der Größenordnung 
10 bis 100 mCi/mg. 

Sehr viel geringere praktische Bedeutung als die Markierung mit 
Trittum nach der Wilzbach-Methode hat die Selbstmarkierung mit 
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C-14, die mit !'*CO, oder !*C,H, durchgeführt werden kann. Wegen 
der niedrigen Aktivität des C-14 (lange Halbwertzeit) ist es günstig, 
zusätzliche Strahlenquellen anzuwenden (z. B. Zugabe von 1 Ci 
Kr-85). Die spezifischen Aktivitäten, die dabei erreicht werden, sind 
sehr niedrig (Größenordnung uCi/g). Da verhältnismäßig viele Ne- 
benprodukte entstehen, sind die Ausbeuten gering. Außerdem sind 
sehr sorgfältige Trennungen erforderlich,um die gewünschten Ver- 
bindungen in reinem Zustand zu erhalten. 

Die Selbstmarkierung gehört bereits in das Gebiet der Strahlenche- 
mie; denn es handelt sich um chemische Reaktionen unter dem Ein- 
fluß ionisierender Strahlung. Sie wird an dieser Stelle behandelt, da sie 
als Folge des radioaktiven Zerfalls beobachtet wird und als praktisch 
wichtige Methode neben der Rückstoßmarkierung erwähnt werden 
muß. Auch die Rückstoßmarkierung und viele andere chemische Ef- 
fekte von Kernreaktionen haben Berührungspunkte mit der Strahlen- 
chemie, weil in diesen Fällen die angeregten Atome bzw. Moleküle, 
Ionen und Radikale, die infolge von Kernreaktionen entstehen, eine 
wichtige Rolle spielen. 


Literatur zu Kapitel 9 


1. J. E. WıLLARD: Chemical Effects of Nuclear Transformations. Annu. Rev. nuclear 
Sci. 3 (1953) 193. | 
2. G. HARBOTTLE, N. Sutin: The Szilard-Chalmers Reaction in Solids. Advances in 
Inorganic Chemistry and Radiochemistry, Bd. 1. Hrsg. H. J. EMELEUS, A. G. SHARE. 
Academic Press, New York 1959, S. 267. 
3. G. HARBOTTLE: Chemical Effects of Nuclear Transformations in Inorganic Solids. 
Annu. Rev. nuclear Scı. 15 (1965) 89. 
4.R. WorrsanG: Hot Atom Chemistry. Annu. Rev. physic. Chem. 16 (1965) 15. 
5. H. MÜLLER: Chemische Folgen von Kernumwandlungen in Festkörpern. Angew. 
Chem. 79 (1967) 128. | 
6.B. G. Harvey: Recoil Techniques in Nuclear Reaction and Fission Studies. 
Annu. Rev. nuclear Sci. 10 (1960) 235. 
7.H. A. C. McKary: The Szilard-Chalmers Process. In: Progress in Nuclear Physics. 
Bd. I. Hrsg. ©. FriscH. Pergamon Press, London 1950. 
8. M. L. PERLMAN, J. A. MisKkEL: Average Charge on the Daughter Atom Produced 
in the Decay of Ar-37 and Xe- 131m. Physic. Rev. 91 (1953) 899. 
9.E. H. S. BuRHOoP: The Auger Effect. Cambridge University Press, London 1952. 
10. Proceedings Series. Chemical Effects of Nuclear Transformations, 2 Bde., Inter- 
national Atomic Energy Agency, Wien 1961. 
11. Proceedings Series. Chemical Effects of Nuclear Transformations, 2 Bde., Inter- 
national Atomic Energy Agency, Wien 1965. 


358 


12, 


9, Chemische Effekte von Kernreaktionen 


M. WENZEL, P. E. SCHULZE: Tritium-Markierung, Darstellung, Messung und An- 
wendung nach WILzBACH ?H-markierter Verbindungen. Walter de Gruyter u. Co. 
Berlin 1962. 


Übungen zu Kapitel 9 


. Wie groß ist die Rückstoßenergie beim «-Zerfall des U-238? 


. Wie groß ist die maximale Rückstoßenergie beim BP -Zerfall des 


C-14°? Reicht diese Energie zur Sprengung einer C-C-Bindung 
(Bindungsenergie 82 kcal/Mol)? 


. Wie groß ist die maximale Rückstoßenergie bei der isomeren Um- 


wandlung des Se-79? 


. Wie groß ist die maximale Rückstoßenergie bei der Kernreaktion 


>®Fe(n,y)>”Fe mit thermischen Neutronen? 


. Welchen Wert besitzt die Rückstoßenergie bei der Kernreaktion 


>5SCl(n,p) °’S mit thermischen Neutronen? 
P 


. Welche kinetische Energie wird auf die Nuklide Al-26 bzw. 


Au-197 durch Einfang eines 14 MeV-Neutrons übertragen? 


. Man diskutiere die chemischen Effekte beim ß”-Zerfall des in 


Form von Tellurationen vorliegenden Te-132. 


. Man diskutiere die Möglichkeiten der Gewinnung von S-35 hö- 


herer spezifischer Aktivität durch Bestrahlung verschiedener Ver- 
bindungen mit Neutronen. 


. Bei der Bestrahlung von Ammoniumsulfat mit thermischen Neu- 


tronen finden u. a. folgende Kernreaktionen statt: **S (n, y)?°S 
und !*N (n,p)'*C. Man berechne die Energien der Rückstoß- 
kerne S-35 und C-14 und diskutiere die Möglichkeiten für eine 
Sprengung der chemischen Bindungen im Sulfation und im Am- 
monıumion. Welchen Temperaturen entsprechen die Energien 
der Rückstoßkerne? 
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10. Zur Durchführung einer Szilard-Chalmers-Reaktion werden 


100 g Äthyljodid 1 Stunde lang bei einem Neutronenfluß von 
2: 10* cm”? s”! bestrahlt. Das radioaktive Jod, das durch die 
Kernreaktion '?’J(n, y)!?®J entsteht, wird als Silberjodid aus- 
gefällt und gemessen. Wie groß ist die Impulsrate der Silberjodid- 
probe, wenn die Retention 20%, beträgt, die Zählausbeute der 
Meßanordnung 10% und die Abtrennung des Jodids 5 min nach 
dem Bestrahlungsende erfolgt? (o,,, (J-128) = 6,4b) 


. Fe-59 höherer spezifischer Aktivität kann durch Bestrahlung von 


Kaliumhexacyanoferrat ım Reaktor hergestellt werden. ‚Die in- 
folge des Rückstoßeffekts entstehenden freien Eisenionen können 
durch Hydroxidfällung abgetrennt werden; die Ausbeute beträgt 
50%. Wie lange muß man 1 g Kaliumhexacyanoferrat(ll) ın 
einem Reaktor bei einem Neutronenfluß von 101? cm”? s”! be- 
strahlen, um 50 uCi Fe-59 zu erhalten? (o,,, (Fe-59) = 1,1b) 


10. Strahlenchemische Reaktionen 
10.1. Primäre und sekundäre Reaktionen 


Die Strahlenchemie beschäftigt sich mit den chemischen Reaktionen, 
die durch ionisierende Strahlen ausgelöst werden. Mit der Strahlen- 
chemie eng verwandt ist das schon längere Zeit bekannte Gebiet der 
Photochemie. Die Photochemie befaßt sich mit den stofflichen Ver- 
änderungen unter der Einwirkung von Licht, insbesondere im sicht- 
baren und im UV-Bereich; sie kann heute als ein Teilgebiet der Strah- 
lenchemie angesehen werden. Die Lichtquanten besitzen Energien von 
der Größenordnung 1 eV (A = 12400 A) bis 10 eV (A = 1240 Ä) und 
können deshalb im allgemeinen höchstens eine Primärreaktion aus- 
lösen. Diese Primärreaktion besteht in einer Anregung oder Spaltung 
von Molekülen, z. B. 


Be (10.1) 


Die Zahl der Prozesse pro absorbiertem Lichtquant bezeichnet man 
als Quantenausbeute. 

Im Gegensatz dazu werden durch y-Quanten und energiereiche Ele- 
mentarteilchen, wie Elektronen (ß-Strahlen) und Protonen, sowie 
durch a-Teilchen sehr viele Primärreaktionen ausgelöst. Da sich die 
Energie dieser Teilchen zwischen etwa 100 eV und 10 MeV bewegt, 
können auch Ionisationsprozesse stattfinden; man spricht deshalb 
von ionisierender Strahlung. Ein y-Quant oder ein hochenergetisches 
Teilchen kann je nach seiner Energie viele Tausend Atome bzw. Mole- 
küle ionisieren oder anregen. Ionısation und Anregung sind dıe wıch- 
tigsten Primärreaktionen der Strahlenchemie: 


M rn M* +e” (lonisation) (10.2) 
M nr» M* (Anregung) (10.3) 
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Die geschlängelten Pfeile deuten an, daß die Reaktionen durch ioni- 
sierende Strahlen ausgelöst werden. Die Reaktionsprodukte häufen 
sich in einer „Spur“ an, deren Durchmesser etwa 20 Ä beträgt. Die 
Länge der Spur ist abhängig von der spezifischen Ionisation. Beihoher 
spezifischer Ionisation (a-Teilchen, Protonen) ist die Konzentration 
der Reaktionsprodukte in der Spur sehr groß. 

Die Ionen M* und die angeregten Atome bzw. Moleküle M* kön- 
nen in verschiedener Weise weiterreagieren. Diese sekundären Reak- 
tionen können in der Gasphase näher untersucht werden. Wichtige 
Reaktionen der Ionen sind: 


M’—R’'+R: (Dissoziation) (10.4) 
M' te” — M* (Rekombination) (10.5) 
M* +X — Y' (Chem. Reaktion) (10.6) 
M*+X—MH+X' (Umladung) (10.7) 


M* — M"’* +(n-])e” (Aussendung von (10.8) 
Auger-Elektronen) 


Reaktion (10.5) ıst verhältnismäßig häufig, Reaktion (10.8) selten. 
Auch für die angeregten Atome bzw. Moleküle ergeben sich viele Re- 
aktionsmösglichkeiten: 


M*——M + (Fluoreszenz) (10.9). 
M* —2R: (Dissoziation in (10.10) 
Radikale) 
M*— > R’ +R° (Dissoziation in (10.11) 
Ionen) 
M* +X-—Y (Chem. Reaktion) (10.12) 
M* +X ——M +X + Ein. (Stoß 2. Art) (10.13) 


M* +X——M +X* | (Übertragung der (10.14) 
M* +M-—M +M* Anregungsenergie) (10.15) 


Bevorzugt finden die Reaktionen (10.9) und (10.10) statt, seltener die 
Reaktion (10.11). Reaktion (10.15) bezeichnet man auch als Excito- 
nenwanderung, weil in diesem Falle die Anregungsenergie an gleich- 
artige Atome bzw. Moleküle weitergegeben wird. Viele dieser sekun- 
dären Reaktionen verlaufen außerordentlich rasch (innerhalb von et- 
wa 10 '° bis 10°" s), so daß zu ihrer Untersuchung Spezialmethoden 
erforderlich sind. Die Reaktionsprodukte können zum Teil im Mas- 
senspektrometer nachgewiesen werden. 
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In Flüssigkeiten ist die Rekombination der Ionen durch die größere 
Ionisationsdichte begünstigt; deshalb spielen die primär erzeugten 
oder durch Rekombination nach Gl. (10.5) gebildeten angeregten Ato- 
me bzw. Moleküle in Flüssigkeiten eine sehr viel größere Rolle als ın 
Gasen. 


10.2. Strahlenquellen 


Als Strahlenquellen kommen Radionuklide, Beschleuniger und Kern- 
reaktoren in Frage. In der Medizin wurde früher häufig der «-Strah- 
ler Ra-226 verwendet. Er spielt in der Strahlenchemie kaum mehr eine 
Rolle. Dagegen haben die y-Strahler Co-60 und Cs-137 sowohl ın der 
Strahlenchemie als auch in der Medizin große Bedeutung als Strah- 
lenquellen. Co-60 wird durch Bestrahlung von Kobaltmetall in Kern- 
reaktoren durch (n, y)-Reaktionen erzeugt; seine Halbwertzeit beträgt 
5,26a, die Energie der y-Strahlung 1,17 und 1,33 MeV. Kleinere Strah- 
lenquellen enthalten etwa 100 Ci Co-60, große Bestrahlungsanlagen 
bis zu etwa 10° Ci. Das Kobalt wird in großen Bleibehältern, Beton- 
zellen oder in großen Wassertanks untergebracht. In ähnlicher Weise 
wird Cs-137 verwendet, das aus Spaltprodukten gewonnen wird und 
eine größere Halbwertzeit besitzt (f,,2 = 30 a); von Nachteil ist für 
viele Zwecke die geringe Energie der y-Strahlung (0,662 MeV), die von 
dem Tochternuklid '*’"Ba (t,,, = 2,6 min) ausgesandt wird. 

Sehr häufig verwendet werden Elektronenbeschleuniger, z. B. van de 
Graaff-Generatoren, die Elektronen mit einer Energie von etwa 1 bıs 
3 MeV liefern. Gepulste Elektronenbeschleuniger, z. B. Linearbe- 
schleuniger, die innerhalb von 1 us oder einiger ns einen Impuls hoher 
Stromstärke mit einer Energie von 1 bis 100 MeV liefern, sind für die 
Pulsradiolyse von großer Bedeutung. Bei dieser Methode werden die 
durch den Elektronenimpuls erzeugten solvatisierten Elektronen oder 
kurzlebigen Radikale durch spektroskopische Verfahren erfaßt; die 
der Konzentration proportionale Absorption bei einer bestimmten 
Wellenlänge wird als elektrisches Signal weitergeleitet und auf dem 
Bildschirm eines Kathodenstrahloszillographen registriert. Gleich- 
zeitig kann man die Änderung der elektrischen Leitfähigkeit verfol- 
gen. Auch andere Beschleuniger sowie Röntgenröhren können für 
strahlenchemische Untersuchungen eingesetzt werden. 

In Kernreaktoren sind die Substanzen im allgemeinen sowohl der 
intensiven y-Strahlung als auch dem Neutronenfluß ausgesetzt. Infol- 
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gedessen überlagern sich die durch die y-Strahlen ausgelösten strahlen- 
chemischen Reaktionen und die chemischen Effekte der Kernreaktio- 
nen, die durch die Einwirkung der Neutronen stattfinden. Die energie- 
reichen Kerne, die durch elastische und unelastische Zusammenstöße 
sowie durch (n,y)-Reaktionen und Kernspaltung entstehen, führen 
ebenfalls zu Ionisierungsvorgängen und lösen dadurch, ähnlich wie 
a-Teilchen, strahlenchemische Reaktionen aus. Die Wechselwirkung 
dieser energiereichen Kerne(,,Rückstoßkerne‘‘) mit Materie ist sehr 
groß, die spezifische Ionisation infolgedessen sehr hoch und die Reich- 
weite gering. 

Für technische Zwecke wichtige Strahlenquellen sind die abge- 
brannten Brennstoffelemente, die infolge ihres hohen Gehaltes an 
Spaltprodukten y-Strahlen großer Intensität aussenden. Sie können 
nach der Entnahme aus einem Kernreaktor für die Dauer von mehre- 
ren Monaten als Strahlenquellen dienen und zu diesem Zweck in gro- 
Ben Wassertanks gelagert werden. In dieser Zeit klingt ihre Aktivität 
sehr stark ab, so daß sie anschließend der Wiederaufarbeitung zuge- 
führt werden können. 
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Eine wichtige Größe ist die Strahlendosis D. Dies ist eine Energiedo- 
sis, die angibt, welche Energie pro Mengeneinheit der betreffenden 
Substanz absorbiert wird. Die Einheit dieser Energiedosis ist 1 rad 
(Abkürzung von ‚radiation absorbed dose‘): 


l rad = 100 erg absorbierte Energie pro g. (10.16) 


Im Strahlenschutz und in der Medizin, die bereits seit langer Zeit 
ionisierende Strahlen für therapeutische Zwecke einsetzt, ist eine an- 
dere Einheit der Strahlendosis üblich: 1 Röntgen, abgekürzt I r. Dies 
ist diejenige Strahlendosis an Röntgen- oder y-Strahlung, die in 1 cm? 
Luft unter Normalbedingungen Ionen und Elektronen mit einer La- 
dung von je 1 elektrostatischen Einheit (ese) erzeugt. Da 1 ese = 
— 2,082 : 10° Elementarladungen, und zur Erzeugung eines Ionen- 
paares (Ion + Elektron) in Luft 34 eV erforderlich sind, entspricht 
die Ionendosis 1 r einer Energieabsorption von 


2,082 - 10° - 34 - 1,602 - 101? 


0,001 293 — 87,7 erg/g Luft. 
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0,001293 ist die Dichte der Luft und 1,602 - 10 "'?* der Umrechnungs- 
faktor von eV in erg. Die Ionendosis 1 r ist im Gegensatz zur Energie- 
dosis Il rad von den Eigenschaften der Substanz abhängig. 

Die Dosisleistung DZ ıst die Dosis pro Zeiteinheit, 


dD [rad 
DL = —. | — |, 10.17 
di | h | ) 


Bei einer punktförmigen Strahlenquelle ist die Dosisleistung propor- 
tional der Intensität der Strahlung bzw. der Aktivität A des Radionu- 
klids, das die Strahlen aussendet, und umgekehrt proportional dem 
Quadrat des Abstandes R von der Strahlenquelle: 


DL=k-.: (10.18) 


k wird als Dosisleistungskonstante bezeichnet. Sie hängt für y-Strah- 
len von der Energie der Strahlung, für ß-Strahlen außerdem vom Ab- 
radm? 

Cih 


stand R ab. Für eine °°Co-Strahlenquelle ist k = 1,2 


Zur Charakterisierung von strahlenchemischen Reaktionen dient 
der G-Wert. Dieser gibt die Zahl der umgesetzten oder gebildeten Mo- 
leküle pro 100 eV absorbierter Energie an. So bedeuten G (-H,O) = 
11 : pro 100 eV absorbierter Energie werden 11 Moleküle Wasser zer- 
setzt, G(H,) = 3 : pro 100 eV absorbierter Energie werden 3 Mole- 
küle Wasserstoff gebildet. Die strahlenchemische Zersetzung von Stof- 
fen bezeichnet man als Radiolyse. 

Für gasförmige Stoffe kann auch die absorbierte Energie pro Ionen- 
paar bestimmt werden (vgl. Tab. 10.1.). Da diese Energie ungefähr 
doppelt so groß ist wie die Ionisierungsenergie, folgt, daß etwa die 
Hälfte der absorbierten Energie zur Erzeugung angeregter Moleküle 
oder Radikale verbraucht wird. 

Die Konzentration der Reaktionsprodukte in einer Spur ist pro- 
portional dem Energieverlust pro Wegeinheit. Dieser wird als LET- 
Wert („linear energy transfer“‘) bezeichnet (vgl. auch Bremsvermögen, 
Abschn. 6.2.1.): 


dE 
LET=- (10.19) 
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Tabelle 10.1. 
Energieverbrauch W bei der Bildung eines Ionenpaares 


Gas W in eV/Ionenpaar Ionisierungsenergie 
für «-Teilchen für Elektronen in eV 
He 44,4 41,4 24,6 
Ne 36,8 36,0 21,6 
Ar 26,4 26,1 15,8 
Kr 24,1 24,5 14,0 
Xe 21,9 22,1 12,1 
H, 36,7 36,3 15,4 
N, 36,5 34,7 15,6 
Ö, 32,4 31,1 12,1 
CO, 34,4 32,8 13,8 
CH, 29,3 27,1 13,0 
C,H, 26,6 24,5 11,7 
C,H, 28,0 26,1 10,5 
C,H; 21.5 25,1 11,4 
Luft 35,1 34,0 == 


So beträgt der LET-Wert ın Wasser für 1 MeV-Elektronen nur 0,02 
eV/Ä, für 1 MeV-a-Teilchen dagegen 19 eV/Ä;.d. h., die Konzen- 
tration der Reaktionsprodukte in der Spur ist bei den «-Teilchen um 
etwa drei Größenordnungen höher als bei den Elektronen. Die LET- 
Werte sind von der Art der Substanz und von der Energie der Strahlen 
abhängıg. 

Zur Bestimmung einer Dosis können physikalische und chemische 
Verfahren herangezogen werden. Eine direkte und verhältnismäßig ge- 
naue Methode ist die Bestimmung der Energieabsorption ın einem 
Kalorımeter; sie ist recht aufwendig und wird zur Eıchung anderer 
Verfahren benutzt. Eine weitere Methode ist die Messung der loni- 
sation in einem bekannten Volumen Luft mit Hilfe einer Ionisations- 
kammer. Da zur Erzeugung eines Ionenpaares in Luft 34 eV erforder- 
lich sind, kann die Energieabsorption berechnet werden. Die absor- 
bierte Dosis läßt sich auch aus der Aktivität des Radionuklids berech- 
nen, wenn der Absorptionskoeffizient für die Strahlung genau bekannt 
ist. Bei chemischen Dosimetern wird die Dosis aus dem Umsatz be- 
stimmt. Wichtig ist, daß der G-Wert der Reaktion bekannt und mög- 
lichst unabhängig von der Dosisleistung und der Gesamtdosis ıst. 
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10.4. Reaktionen in Gasen 


Bei der Einwirkung ıonisierender Strahlen auf Luft entstehen Stick- 
.oxide. Die dabei ablaufenden Reaktionen wurden von HARTECK näher 
untersucht (vgl. Tab. 10.2.). Diese Reaktionen sind wichtig, wenn 
Kernreaktoren mit Luft gekühlt werden. Verhältnismäßig hohe Aus- 
beuten an Stickoxiden können durch direkte Einwirkung der bei der 
Kernspaltung entstehenden Rückstoßkerne bei etwa 20 Atm erreicht 
werden: G(NO,)= 5, G(N;O) = 3. Kohlendioxid wird häufig als 
Kühlgas für Kernreaktoren verwendet; deshalb sind die strahlen- 
chemischen Reaktionen des Kohlendioxids eingehend untersucht wor- 
den (vgl. Tab. 10.2.). 

Die strahlenchemische Zersetzung von Wasserdampf hängt sehr 
stark von Beimengungen ab. Primär tritt eine recht lebhafte Zerset- 
zung ein: 


H,OorırıreH+:0H:  G(CH,0) = 11,7. (10.20) 


Diese kann durch die Bildung von HD in H,O/D,-Gemischen nach- 
gewiesen werden: 


H+D,—>HD+D. (10.21) 


Die Rekombination der -H- und ‘OH-Radikale erfolgt in Abwesenheit 
von Verunreinigungen sehr rasch, so daß nur kleine Mengen an Was- 
serstoffmolekülen entstehen: G(H,) = 0,02. In Gegenwart von Bei- 
mengungen wird die Rekombination verhindert, so daß die effektive 
Zersetzung des Wassers erheblich ansteigt. 

In Wasserstoffgas kommt es auch zur Bildung von Ionen 


H, rınınehH,’ er 5 (10.22) 


die im Massenspektrometer nachgewiesen werden können. Die La- 
dung kann auf andere Atome übertragen werden, z.B. auf Kr und Xe, 
weil deren Ionisationspotential niedriger ist als das des Wasserstoffs: 


H5°" + Xe — H, + Xet, (10.23) 
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10.5. Reaktionen in wässerigen Lösungen 


Bereits 1901 wurde in Lösungen von Radiumsalzen eine Gasentwick- 
lung festgestellt (CURIE, Soppy). Dies war eine der ersten Beobach- 
tungen einer strahlenchemischen Reaktion; als Reaktionsprodukte 
wurden H,, O, und H,O, gefunden. 

Radiolyse des Wassers trıtt immer ein, wenn radioaktive Stoffe ge- 
löst sind oder ionisierende Strahlen von außen einwirken. Sıe spielen 
eine wichtige Rolle in wassergekühlten Kernreaktoren. Heute nimmt 
man folgende Primärreaktionen als die wichtigsten an: 


H,O rırı ne H;0* + e” (lonisation) (10.24) 
H,O ro» H,0* (Anregung) (10.25) 


Die primären Reaktionsprodukte können in mannigfaltiger Weise 
weiterreagieren. In reinem Wasser sind folgende sekundäre Reaktio- 
nen wichtig: 


H,0* + H,O — > H;0* + OH (10.26) 
2-:0H — H,0, (10.27) 
H,0*+e° —> H,0* (10.28) 
H,0* — :H + OH (10.29) 
Di: SH; (10.30) 

-H + OH — H,O (10.31) 


Als Reaktionsprodukte entstehen Wasserstoff und Wasserstoffper- 
oxid; letzteres kann leicht nachgewiesen werden. 

In wässerigen Lösungen kann einerseits die reduzierende Wirkung 
der -H-Radikale und andererseits die oxydierende Wirkung der ‘OH- 
Radikale zur Geltung kommen. So sind in Abwesenheit von gelöstem 
Sauerstoff folgende Reaktionen möglich: 


H +Ce** — H’+cCe?* (10.32) 
OH + Fe?* — > OH" + Fe?* (10.33) 


In Anwesenheit von gelöstem Sauerstoff wird außerdem das Hydro- 
peroxyradikal HO,- gebildet: 
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Dieses kann ebenfalls reduzierend oder oxydierend wirken: 


HO, +Ce?*—— H* +0, +Ce?* (10.35) 
HO,: + Fe?* —> HO,” + Fe?* (10.36) 
HO,° SR H,O —? H,O; + OH” (10.37) 


Die Oxydation des Fe! zu Fe!" in saurer lufthaltiger Lösung (z. B. 


10°?m Fe(NH,),(SO,), in 0,1In H,SO,) dient häufig zur Dosime- 

trie (Fricke-Dosimeter). Der G-Wert des Fricke-Dosimeters istin Abb. 
(10-1) als Funktion des LET-Wertes aufgezeichnet. Bei den niedrigen 
LET-Werten der y- und Elektronenstrahlung ist G (Fe!) = 15,5 +0,5. 
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Abb. (10-1) G-Wert des Fricke-Dosimeters als Funktion des LET-Wertes. Nach 
A.O. ALLEn: The Radiation Chemistry of Water and Aqueous Solutions. D. van Nost- 
rand Comp., Princeton, New Yersey, 1961. 
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10.6. Reaktionen in organischen Verbindungen 


Zur Untersuchung der Reaktionsprodukte, die bei der Einwirkung 
ionisierender Strahlen auf organische Verbindungen entstehen, wer- 
den massenspektrometrische, gaschromatographische und spektro- 
skopische Methoden benutzt. Zum Nachweis von Radikalen werden 
oft Radikalfänger zugesetzt, z. B. radıoaktives Jod. 
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Tabelle 10.3. 
Reaktionsprodukte bei der Radiolyse des Methans 


G-Werte 
SE HOLERIOOHN &-Strahlen Blektrönen Strahl 
(Rn) (aus Beschleuniger) "> aen 

H, 4,8 5,7 6.4 
C;He 1,9 2.1 21 
C,H, i 0 0,05 0, 1 3 
C;Hg 0,35 0,14 0.26 
C4Hjo 0 0,04 013 

Werte aus: 


R. E. HonIG, C. W. SHEPPARD: J. physic. Chem. 50 (1946) 119. 
F. W. LAMPE: J. Amer. chem. Soc. 70 (1957) 1055. | 
K. YAnG, P. J. MANNO: J. Amer. chem. Soc. 81 (1959) 3507. 


Die bei der Radiolyse des Methans gefundenen Reaktionsprodukte 
sınd in Tabelle 10.3. zusammengestellt. Das wichtigste Zwischenpro- 
dukt ist das Methylradikal, das wahrscheinlich nach folgender Glei- 
chung entsteht: 


CH, nrirecHt— CH, +H. (10.38) 


Die Radiolyse höherer gesättigter Kohlenwasserstoffe verläuft ähn- 
lich wıe die des Methans. In allen Fällen entsteht ein verhältnismäßig 
großer Anteil an Wasserstoff. Bei höheren Kohlenwasserstoffen tritt 
allerdings die Spaltung von C-C-Bindungen gegenüber der Spaltung 
von C-H-Bindungen mehr in den Vordergrund. In Gegenwart von 
Sauerstoff entstehen Ketone, Alkohole, Peroxide, Säuren und Wasser, 
allerdings in verhältnismäßig geringen Ausbeuten. In Gegenwart von 
Halogenen oder Sulfurylchlorid findet eine Halogenierung oder Sul- 
fochlorierung statt. Da diese Reaktionen als Kettenreaktionen ablau- 
fen, werden G-Werte von der Größenordnung 10° bis 10° erreicht. 
Ungesättigte Kohlenwasserstoffe liefern bei der Bestrahlung gerin- 
gere Mengen an Wasserstoff.und größere Mengen an höhermolekula- 
ren Produkten (Polymeren). Außerdem wird eine cis-trans-Isomerisie- 
rung beobachtet. Auch aus Acetylen entstehen beı der Bestrahlung 
höhermolekulare Substanzen, u. a. etwa 15 bis 20% Benzol. Die strah- 
lenchemische Polymerisation von ungesättigten Verbindungen, wie 


10.6. Reaktionen in organischen Verbindungen 371 


Vinylchlorid oder Styrol, besitzt technisches Interesse, zumal sie als 
Kettenreaktion ablaufen kann; die Produkte sind jedoch nicht einheit- 
lich. 

Strahlenchemische Reaktionen an Halogen-Verbindungen führen 
meist zur Spaltung der Kohlenstoff-Halogen-Bindung, weil diese die 
geringste Bindungsenergie besitzt. So entsteht bei der Bestrahlung von 
Chloroform Chlorwasserstoff: 


CHC, NIT» -CHCL, + Cl (10.39) 
-C] + CHCL, — HCl + CC]; (10.40) 


In Gegenwart von freien Halogenen finden strahlenchemisch induzierte 
Austauschreaktionen statt, die zur Halogenmarkierung dienen kön- 
nen: 


RINNTNeR: +7 (10.42) 
R- + 1315, — RU3tJ 4 1317. (10.43) 


Bei Alkoholen, Aldehyden, Ketonen, Carbonsäuren und Äthern 
werden bevorzugt die der funktionellen Gruppe benachbarten Bin- 
dungen aufgespalten, z. B. 


R-COOHrUN»RH +C0, (10.44) 


Für aromatische Verbindungen ist charakteristisch, daß sıe strah- 
lenchemisch verhältnismäßig stabil sind. So ist der G-Wert für die Bil- 
dung von Radikalen bei n-Hexan 7,6, bei Cyclohexan 6,2, bei Benzol 
0,66 und bei Toluol 2,4. Hauptprodukt bei der Bestrahlung von Ben- 
zol sind polymere Verbindungen; daneben entsteht etwas Wasserstoff 
und Acetylen. 

In hochpolymeren Verbindungen finden nebeneinander Vernet- 
zungsreaktionen und Abbaureaktionen statt; dabei wird auch etwas 
Wasserstoff abgespalten. Durch die Bestrahlung wird meistens zu- 
nächst eine Erhöhung der Festigkeit oder der Viskosität erreicht, was 
für technische Zwecke von Interesse ist. Bei sehr hoher Dosis tritt die 
Zersetzung in den Vordergrund, wobei Sauerstoff eine wichtige Rolle 
spielt. 
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10.7. Reaktionen in festen anorganischen Stoffen 


In festen anorganischen Stoffen werden neben Änderungen der phy- 
sikalischen Eigenschaften auch chemische Reaktionen beobachtet. 

y-Quanten und Elektronen rufen in Metallen im allgemeinen keine 
merklichen physikalischen Veränderungen hervor, wohl aber in Halb- 
leitern bzw. Ionenkristallen. 

Neutronen, Protonen und andere schwere Teilchen erzeugen so- 
wohl in Metallen als auch in Halbleitern physikalische Veränderun- 
gen. Diese werden in Metallen hauptsächlich durch Zusammenstöße 
oder Reaktionen mit den Atomkernen hervorgerufen, in Halbleitern 
außerdem durch Ionisations- oder Anregungsprozesse in den Elektro- 
nenhüllen. Durch Impulsübertragung entsteht längs des Weges eine 
Vielzahl von Fehlstellen (Leerstellen oder Atome auf Zwischengitter- 
plätzen). Diese können Änderungen der Leitfähigkeit, der Dichte und 
der optischen Eigenschaften zur Folge haben. 

In Ionenkristallen gelangt ein Teil der durch die ionisierende Strah- 
lung nach Gl. (10.2) erzeugten Elektronen in das Leitfähigkeitsband 
und trägt zur Leitfähigkeit bei. Auch die Defektelektronen, die durch 
das Herausschlagen der Elektronen entstehen, können beweglich seın. 
Die freien Elektronen können entweder mit den Elektronendefekt- 
stellen rekombinieren oder in Fehlstellen eingefangen werden. Ein 
Elektron auf einer Anionenleerstelle bildet ein F-Zentrum, ein Defekt- 
elektron auf einer Kationenleerstelle ein V-Zentrum. Diese F- und 
V-Zentren verursachen dıe Färbung bestrahlter Kristalle. Durch Er- 
wärmen kann meist eine Ausheilung erreicht werden. 

Molekülkristalle, z. B. organische feste Stoffe, und nichtkristalline 
feste Verbindungen nehmen in ihrem Verhalten eine Zwischenstellung 
ein zwischen Ionenkristallen und Flüssigkeiten. Auch bei diesen Stof- 
fen werden infolge der Abspaltung von Elektronen eine Erhöhung der 
Leitfähigkeit und eine Verfärbung beobachtet. 

Chemische Reaktionen können von Leptonen (y-Quanten oder 
Elektronen) durch Anregungs- oder Ionisationsprozesse ausgelöst 
werden, von Nukleonen außerdem durch Zusammenstöße oder Re- 
aktionen mit den Atomkernen. Die chemischen Effekte von Kernre- 
aktionen in Festkörpern wurden bereits in Abschnitt 9.5. behandelt. 
Beim Aufprall von Neutronen, Protonen oder anderen schweren Teil- 
chen auf Atomkerne werden Rückstoßatome erzeugt, die sich ähnlich 
verhalten wie die durch (n, y)-Reaktionen entstehenden Rückstoß- 
atome. 
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Die Bildung von "H- und OH-Radikalen kann durch Bestrahlung 
von Eis bei tiefer Temperatur (etwa 77 °K) auf Grund der paramagne- 
tischen Resonanz nachgewiesen werden. Bei höherer Temperatur 
(115 °K) verschwinden die Radikale durch Rekombination. 

Wenn eın Kristall von Silbernitrat mit y-Quanten, Elektronen oder 
Neutronen bestrahlt wird, so verfärbt er sich schwarz. Diese Verfär- 
bung beruht nicht auf der Bildung von elementarem Silber, sondern 
auf der Erzeugung von Fehlstellen; denn beim Erwärmen der Kri- 
stalle verschwindet die Färbung wieder. Neben diesen physikalischen 
Veränderungen finden aber auch chemische Reaktionen statt; eın Teil 
des Nitrats wird in Nitrit und Sauerstoff zersetzt: 


Durch Erwärmen kann eine Ausheilung — d. h. eine partielle Rekom- 
bination von Sauerstoff und Nitritionen — erreicht werden (vgl. Abb. 
(10-2)). Die chemischen Effekte von Kernreaktionen und strahlen- 
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Abb. (10-2) Thermische Ausheilung von Silbernitrat-Kristallen: Nitritkonzentration 
als Funktion der Ausheilungszeit (170 °C). 
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chemische Reaktionen führen somit in Festkörpern zu ähnlichen Pro- 
dukten. 


vooNn 
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Übungen zu Kapitel 10 


. Wie groß ist die Dosisleistung einer punktförmigen °°Co-Strahlen- 


quelle von 1000 Ci in I m Abstand? 


. 10 g Hexan werden mit einer Dosis von 10 Mrad y-Strahlung be- 


strahlt. Dabei werden 0,414 mMol H, gebildet. Wie groß ist der 
G-Wert für die Bildung von Wasserstoff G(H,)? 


. Mit dem Fricke-Dosimeter wurden bei einer Bestrahlungszeit von 


10 min 3,2 ug Fe"/ml gefunden. Wie groß ist die Dosisleistung der 
y-Strahlung? 


11. Kernbrennstoffe und Reaktorchemie 


11.1. Energiegewinnung durch Kernspaltung 


Die allgemeine Gleichung für die Kernspaltung durch Neutronen lau- 
> A+tn—B+D+vn+AE (11.1) 


Für die Energiegewinnung in Kernreaktoren sınd zwei Besonderhei- 

ten der Kernspaltung von entscheidender Bedeutung: 

l. Bei der Spaltung schwerer Kerne ist die Energie AE sehr groß. 

2. Da bei der Spaltung eines schweren Kerns mehrere Neutronen frei 
werden (v = 2 bis 3), ist eine Kettenreaktion möglich. 


Die Energie AE kann näherungsweise aus der Kurve für die Bın- 
dungsenergie (Abb. (1-11) entnommen werden: Die mittlere Bin- 
dungsenergie pro Nukleon beträgt für Atomkerne mit den Massen- 
zahlen A = 230 bis 240 rund 7,5 MeV, für Atomkerne mit den Mas- 
senzahlen 80 bis 150, die als Spaltprodukte auftreten (vgl. Abb. (8-13) 
bzw. (8-14)) jedoch ungefähr 8,4 MeV. Die Differenz — etwa 0,9 MeV 
pro Nukleon — wird bei der Spaltung der schweren Kerne frei. Da eın 
spaltbarer Kern etwa 230 bis 240 Nukleonen enthält, beträgt die pro 
Kernspaltung in Freiheit gesetzte Energie etwa 200 MeV. Werte in 
dieser Größe erhält man auch, wenn man die Energie der Kernspal- 
tung für bestimmte Spaltstücke berechnet. Im Mittel teilt sich die Ener- 
gie der Kernspaltung folgendermaßen auf: 


Kinetische Energie der Spaltstücke 167 MeV 
Kinetische Energie der bei der Spaltung 

entstehenden Neutronen 5 MeV 
Bei der Kernspaltung auftretende 

y-Strahlung (momentane y-Strahlung) 7 MeV 
Energie des P-Zerfalls der Spaltstücke 5 MeV 
Energie des y-Zerfalls der Spaltstücke 

(verzögerte y-Strahlung) 5 MeV 
Energie der Neutrinos 11 MeV 


zusammen 200 MeV 
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In der folgenden Reaktionsgleichung sind diese Werte angegeben (mit 
Ausnahme des Wertes für die Neutrinos); die Abkürzung S.P. steht 


für Spaltprodukte 
23557 +!In—> S.P. + vn + y(momentan) 
(167 MeV) (5MeV) (7MeV) 


ß-Strahlung + y (verzögert) ul 
(5MeV) (5 MeV) 


2) 


Die Summe der kinetischen Energie der Spaltstücke und der Energie 
des ß-Zerfalls kann kalorimetrisch bestimmt werden. Diese Energiebe- 
träge werden in unmittelbarer Nähe des Spaltprozesses in Wärme um- 
gesetzt. Die Energie der Neutronen und der y-Strahlung kann nur in 
dem Umfang ausgenutzt werden, in dem diese Strahlen in dem betref- 
fenden Medium absorbiert werden. Die Energie der Neutrinos geht 
praktisch verloren, weil diese Teilchen einen außerordentlich kleinen 
Wirkungsquerschnitt besitzen (o = 10° ?°b) und deshalb nicht absor- 
biert werden. Sieht man von der Energie der Neutrinos ab, so ist pro 
Spaltprozeß eine Energie von 189 MeV nutzbar. Da 1 eV einer Energie 
von 23 kcal/Mol entspricht, ist die nutzbare Energie bei der Spaltung 
von 1 g U-235 


h 6, 
Be u — 1,85: 10”kcal = 2,15 - 10°kWh. 


Bei der Verbrennung von | g Kohlenstoff oder Kohle wird eine Ener- 
gie von 8,1 kcal oder 9,4 : 10”? kWh frei. Somit ist die Energie, die 
durch Spaltung von Kernbrennstoffen gewonnen werden kann, um 
den Faktor 2,3 : 10° größer als die Energie, die durch Verbrennung der 
gleichen Menge Kohle gewonnen wird. Vergleicht man mit der Ener- 
gie von Sprengstoffen, so folgt, daß die vollständige Spaltung von 1 kg 
U-235 ebensoviel Energie liefert wie die Explosion von 20000 t 
Trinitrotoluol (TNT). Diese Berechnungen sind von grundlegender 
Bedeutung für die Entwicklung von Kernkraftwerken und Atom- 
bomben. 

Die zweite wichtige Besonderheit der Kernspaltung ist die Tatsache, 
daß die Zahl der Neutronen vervielfacht wird: Ein Neutron wird ein- 
gefangen und löst die Kernspaltung aus; dabei werden im Mittel 2 bis 3 
Neutronen frei. Dies ermöglicht den Ablauf einer Kettenreaktion, die 
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schematisch in Abb. (11-1) dargestellt ist. Als Beispiel betrachten wir 


thermische Neutronen 
(Anzahl N) 


Brennstoffelemente 


EEE 


schnelle Neutronen 
(ve =25) 
(Anzahl ve N) 


(Anzahl ve (1-1,)N) 


7, Moderator 
thermische Neutronen 
(Anzahl ve Dur 

t 
Anzahl en Q, Z, Nerlus e 
vell-l)pll- I) U) 


Brennstoffelemente 


DDDLEL 


Abb. (11-1) Der Multiplikationsfaktor k für Neutronen bei einer Kettenreaktion 
(schematisch). 


die Spaltung von Uran. Ob eine Kettenreaktion abläuft, hängt ab von 
der Größe des Multiplikationsfaktors k, der durch folgende Bezie- 
hung gegeben ist: 

Zr (U 
k= wel -pü -iSEn 


11.3 
3,0) (11.3) 


vist die Zahl der Neutronen, die bei der Spaltung des U-235 mit ther- 
mischen Neutronen entsteht (vgl. Abb. (11-1)); e, der Faktor für die 
Spaltung durch schnelle Neutronen, gibt an, in welchem Umfang 
durch die Spaltung des U-238 die Zahl der Neutronen erhöht wird. 
& bewegt sich zwischen 1,0 und 1,1. In Graphit-moderierten Natur- 
uran-Reaktoren ist e = 1,03. Von den insgesamt ve schnellen Neutro- 
nen geht der Bruchteil /; verloren. Der verbleibende Rest, der durch den 
Faktor ve(l - !,) gegeben ist, wird in einem Moderator abgebremst. 
Als Moderatoren sind solche Stoffe geeignet, die einen möglichst klei- 
nen Einfangquerschnitt für Neutronen und eine niedrige Massenzahl 
besitzen; bei niedriger Massenzahl des Moderators ist der Energiever- 
lust des Neutrons beim Zusammenstoß hoch. Geeignete Moderatoren 
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sind D,O und Graphit. Während des Abbremsvorganges wird von 
den energiereichen Neutronen der Bruchteil (1 - p) im Resonanzbe- 
reich von U-238 eingefangen und löst die Kernreaktion *??U(n,y)?”U 
aus, die zur Bildung von ??”?Np und?°°Pu führt. Die verbleibenden 
ve’ (1-Z)p Neutronen sind thermische Neutronen; davon entweicht 
der Bruchteil /, aus dem System; von dem Rest wird der Bruchteil f 
von Uranatomen eingefangen, der Bruchteil (1 - f) von anderen Stof- 
fen. 2, bzw. 2, sind die makroskopischen Wirkungsquerschnitte (vgl. 


(U) 


Abschnitt 8.6.). Der Bruchteil > ‚der von den Uranatomen ein- 


a 


gefangenen thermischen Neutronen löst eine neue Kernspaltung aus; 
der Rest, der durch Zar) 
Kernreaktionen, z. B. 238] ](m, y)239J oder ??°U(n, yJ?°°U. 


gegeben ist, führt zu anderen 


(U) _ 


or (11.4) 


ist die Zahl der Spaltneutronen, bezogen auf die Zahl der im Uran 
absorbierten thermischen Neutronen. Für reine Nuklide ist 2,/2, = 
—= 0,/o, (vgl. Abschnitt 8.6.). 

In den Abbn. (11-2), (11-3) und (11-4) sind die Wirkungsquer- 


schnitte für die Kernspaltung o;, das Verhältnis 9 und n sowohl für 
q 


U-235 als auch für U-238 als Funktion der Neutronenenergie aufge- 
zeichnet. 

Man unterscheidet folgende Möglichkeiten: 

k < 1 — das System ist unterkritisch; d. h., die Kettenreaktion 
kann nicht ablaufen. 

k = 1 — das System ist kritisch; d. h., die Kettenreaktion ist mög- 
lich. 

k > 1 — das System ist überkritisch. 

Die Neutronenverluste werden durch einen Reflektor herabgesetzt. 
Dieser besteht häufig aus Graphit oder Beryllium und reflektiert einen 
Teil der Neutronen, die den Reaktor verlassen wollen. 

In einem unendlich ausgedehnten System können keine Verluste 
auftreten. Der Multiplikationsfaktor beträgt dann 


ko = nepf. (11.5) 


Diese Formel wird als 4-Faktoren-Formel bezeichnet und spielt für 
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Wirkungsquerschnitt für die Spaltung in barn ——= 


Energie der Neutronen in MeV —— 


Abb. (11-2) Wirkungsquerschnitt für die Spaltung des U-235, U-238 und Pu-239 als 
Funktion der Energie der Neutronen. Nach D. J. HUGHES u. R. B. SCHWARTZ: Neutron 


Cross Sections BNL 325, Sec. Ed. July 1958. 


0 
0 1 2 3 L 5 6 7 8 9 10 
Neutronenenergie in MeV —» 


Abb. (11-3) Das Verhältnis o,/o, für U-235 und U-238 als Funktion der Energie der 
Neutronen. Nach J. J. SCHMIDT: Neutron Cross Sections for Fast Reactor Materials, 
Part II, Tables; KFK 120 (EANDC - E - 35 U) 1962. 
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Abb. (11-4) 7 = vi nach Gl. (11.4) als Funktion der Energie der Neutronen für 


U-235 und U-238 (Werte für v aus J. J. SCHMIDT: Neutron Cross Sections for Fast: 
Reactor Materials, Part III, Graphs, Kernforschungszentrum Karlsruhe KFK 120 
(BEANDC-E-35 U) 1962. 


die Berechnung von Reaktoren eine wichtige Rolle. n hängt nur von 
den Eigenschaften des verwendeten Kernbrennstoffs ab, ge außerdem 
von seiner Form und Anordnung. p und f sind von den Eigenschaften, 
der Menge und Anordnung aller Stoffe abhängig, die ım Reaktor zu- 
gegen sind. eistetwas größer als 1 (vgl. oben), p und fsind etwas kleiner 
als 1; für Näherungsrechnungen kann man daher für das Produkt 
epf 21 setzen. 

Die kritischen Abmessungen eines bestimmten Reaktortyps sind 
‚dann gegeben, wenn k = 1 ist. In der Praxis wählt man die Größe 
eines Reaktors jedoch so, daß eine gewisse Überschußreaktivität ö 
vorhanden ist: k = 1 + ö. Die Überschußreaktivität wird durch ein 
Kontrollsystem kompensiert, wobei Kontrollstäbe aus Cadmium, Bor 
oder Seltenen Erden in den Reaktor eingebracht werden. 
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Die Neutronenverluste in einem Reaktor von endlichen Dimensio- 
nen können näherungsweise durch einen Faktor Ls? + L? berück- 
sichtigt werden. /, ist die mittlere Weglänge der Spaltneutronen, bis 
sie thermische Energie erreichen, und Z die mittlere Weglänge der 
thermischen Neutronen. Für einen kugelförmigen Kernreaktor vom 
Radius R erhält man als Näherung die folgende Beziehung 


2 2 
TE a Z (11.6) 
bzw. 
L2+ 12 
Ram N 11. 
R/ ee: (11.7) 


Ls ıst von der Größenordnung 10 cm (H,O : 5,7 cm, D,O : 11,0 cm; 
Be :9,9 cm; C : 18,7 cm); außerdem gilt in den meisten praktisch 
wichtigen Fällen L? & Ls?. Mit Hilfe dieser Näherungsgleichung 
kann die kritische Größe von kugelförmigen Kernreaktoren abge- 
schätzt werden (k = ]). 

Die verzögerten Neutronen (vgl. Abschn. 8.8.) spielen für den prak- 
tischen Betrieb eines Reaktors eine wichtige Rolle, weil sie eine erheb- 
liche Erhöhung der Zeit bewirken, die zur Regelung zur Verfügung 
steht. 

Die wichtigsten Kernbrennstoffe sind U-235, Pu-239 und U-233. 
Von diesen kommt nur das U-235 in der Natur vor, und zwar ın ge- 
ringer Konzentration neben U-238 (1 : 140). Die Anreicherung des 
U-235 durch Isotopentrennung ist verhältnismäßig aufwendig (vgl. 
Kap. 4). Die anderen Nuklide, Pu-239 und U-233, müssen künstlich 
hergestellt werden. Sıe entstehen durch folgende Kernreaktionen: 


B- 
=1](n.9) U n Paaren > Np 2 32 q #>> PU: (11.8) 


232 233 P 233 P 233 11.9 


Die technische Durchführung dieser Kernreaktionen in sog. Brutre- 
aktoren ist von großem praktischem Interesse, da der Vorrat an Kern- 
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brennstoffen in der Natur begrenzt ist. Dabei ist wichtig, daß pro 
Kernspaltung im Mittel mehr als 2 Neutronen entstehen. Eines dieser 
beiden Neutronen wird für die Kettenreaktion benötigt. Wenn die 
Neutronenverluste im Reaktor so niedrig gehalten werden können, 
daß ein weiteres Neutron für eine der beiden Kernreaktionen (11.8) 
bzw. (11.9) zur Verfügung steht, dann entsteht pro gespaltenem Atom 
ein neues spaltbares Atom. Dies ist das Prinzip eines Brüters. 

Die beiden wichtigen Bestandteile eines Brutreaktors sind der 
Spaltstoff und der Brutstoff. Als Kombinationen kommen in Fra- 
ge U-238 (Brutstoff)/Pu-239 (Spaltstoff) oder Th-232 (Brutstoff)/ 
U-233 (Spaltstoff). Für die Eignung eines Spaltstoffes in einem Brut- 
reaktor ist die Größe n entscheidend, die angibt, wieviele Spaltneu- 
tronen für ein im Brutstoff absorbiertes Neutron gebildet werden. Für 
Plutonıum und thermische Neutronen ist v = 2,89 und y = 2,11. Der 
Wert von y steigt an, wenn schnelle Neutronen verwendet werden. 
Deshalb ist im Falle von Plutonium ein „thermischer Brüter‘ nur sehr 
schwer realisierbar, wohl aber ein „schneller Brüter‘‘. Günstiger lıe- 
gen die Verhältnisse für den thermischen Brüter im Falle der Kombi- 
nation ???Th/*”’U. Für U-233 und thermische Neutronen ist 7 = 
2,28. Bei Verwendung von schnellen Neutronen steigt y nur verhält- 
nismäßig wenig.an, so daß für die Erzeugung von U-233 bevorzugt 
ein thermischer Brüter geeignet ist. 


11.2. Chemische Probleme im Zusammenhang mit dem 
Betrieb von Kernreaktoren (Überblick) 


Im Hinblick auf den Betrieb von Kernreaktoren ergeben sich sehr 
viele chemische Probleme, die in einer Übersicht (Abb. (11-5)) zusam- 
mengestellt sind. Der Weg des Kernbrennstoffs Uran beginnt bei den 
Uranerzen, aus denen chemisch reine Uranverbindungen gewonnen 
werden. Diese können entweder in der natürlichen Isotopenzusam- 
mensetzung verwendet oder nach Überführung in eine geeignete che- 
mische Form einer Isotopentrennanlage zugeführt werden. Pluto- 
nıum entsteht nach Gl. (11.8) in den Reaktoren aus U-238. 

Die Kernbrennstoffe werden zu Brennstoffelementen verarbeitet, 
die zum Teil verhältnismäßig kompliziert aufgebaut sind, weıl sie den 
Betriebsanforderungen in einem Kernreaktor entsprechen müssen. 
Deshalb sind die Kosten für die Anfertigung der Brennstoffelemente 
im Mittel etwa ebenso hoch wie die Kosten für die Gewinnung der 
Kernbrennstoffe. 
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Abb. (11-5) Übersicht über die stofflichen Probleme im Zusammenhang mit dem Be- 
trieb eines Reaktors. 

Im Reaktor findet eine Vielzahl von chemischen Vorgängen statt, 
die sowohl die Kernbrennstoffe als auch den Moderator und die Reak- 
torwerkstoffe betreffen. Die Brennstoffelemente bleiben im allgemei- 
nen längere Zeit im Reaktor — meist mehrere Jahre. Während dieser 
Zeit ändert sich die chemische Zusammensetzung sehr stark. Der 
Kernbrennstoff wırd gespalten ; dabei entsteht eine Vielzahl von hoch- 
radioaktiven Spaltprodukten. Der Multiplikationsfaktor wird wäh- 
rend dieses sog. Abbrandes der Brennstoffelemente kleiner, weil die 
Konzentration des Kernbrennstoffs im Brennstoffelement abnimmt 
und die Spaltprodukte Neutronen absorbieren. Besonders hohe Ab- 
sorptionsquerschnitte besitzen z. B. das !?”Xe (Spaltausbeute 6,4%, 
co, = 2,7: 10°b) und eine größere Zahl der Lanthaniden. Diese hohe 
Neutronenabsorption kann nur durch einen entsprechenden Über- 
schuß an Kernbrennstoffen ausgeglichen werden. Bei einem bestimm- 
ten Abbrand wird die weitere Verwendung der Brennstoffelemente je- 
doch unwirtschaftlich. Die Grenze ist abhängig von der Art des Reak- 
tors und der Brennstoffelemente; sie liegt zwischen etwa 20 und 80%, 
des ursprünglichen Gehalts an Kernbrennstoffen. Dann werden die 
Brennstoffelemente aus dem Reaktor entfernt und zur Abschirmung 
und Kühlung mehrere Monate unter Wasser gelagert, bis die kurz- 
lebigen Spaltprodukte zerfallen sind. 

Da die Brennstoffelemente noch spaltbares Material und außerdem 
weitere wertvolle Bestandteile — z. B. Transuranelemente — enthal- 
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ten, werden sıe im allgemeinen einer Wiederaufarbeitung (,‚repro- 
cessing‘‘) zugeführt. Auch im Hinblick auf die langfristige Lagerung 
der hochradioaktiven Spaltprodukte ist die Wiederaufarbeitung der 
Brennstoffelemente zweckmäßig. Diese kann entweder auf nassem 
oder trockenem Wege erfolgen. In der Technik sind nasse Verfahren 
gebräuchlich; die Anwendbarkeit trockener Verfahren wird unter- 
sucht. 

Ziel der Wiederaufarbeitung ist stets die Trennung der spaltbaren 
Stoffe und der Spaltprodukte. In den meisten Fällen besteht die Auf- 
gabe darın, eine Trennung Uran/Plutonium/Spaltprodukte durchzu- 
führen. Der abgetrennte Kernbrennstoff kann wieder für die Herstel- 
lung von Brennstoffelementen verwendet werden ; damit ist der Brenn- 
stoffzyklus geschlossen (vgl. Abb. (11-5)). In Brutreaktoren erwei- 
tern sich die chemischen Aufgaben, sofern Brennstoff und Brutstoff 
als Gemisch eingesetzt werden. Dann ist bei der Wiederaufarbeitung 
dıe Trennung Brennstoff/Brutstoff/Spaltprodukte notwendig. Wenn 
Uran-238 als Brutstoff verwendet wird, ist die Wiederaufarbeitung 
ähnlich wie bei normalen Uran-haltigen Brennstoffen. Liegt dagegen 
eine Mischung von Uran als Brennstoff und Thorium als Brutstoff vor, 
so ist bei der Wiederaufarbeitung die Trennung Uran/Thorium/Plu- 
tonıum/Spaltprodukte erforderlich. Der Brutstoff kann nach der Auf- 
arbeitung ebenfalls wieder verwendet werden ; dadurch wird der Brut- 
stoffzyklus geschlossen (vgl. Abb. (11-5)). 

Die hochradioaktiven Abfälle der Wiederaufarbeitung enthalten 
die Spaltprodukte und daneben zum Teil künstliche Elemente, die 
durch (n, y)-Reaktionen entstehen, z. B. Np-237. Die Radioaktivität 
dieser Spaltproduktgemische ist nach einer Lagerung von einigen Mo- 
naten ungefähr von der Größenordnung 1 kCi pro g Kernbrennstoff. 
Die Jahresproduktion an Spaltproduktgemischen in Kernreaktoren 
wird in der Welt in absehbarer Zeit die Größenordnung 10'? Ci/Jahr 
erreichen. Die Weiterverarbeitung der hochradioaktiven Spaltpro- 
duktgemische ist deshalb eine Aufgabe von großer praktischer Bedeu- 
tung. Sicherheitsfragen stehen dabeı im Vordergrund. 


11.3. Kernbrennstoffe 


Die wichtigsten Daten der Kernbrennstoffe U-235, U-233 und 
Pu-239 sind in Tab. 11.1. zusammengestellt. 

Der Weg von den Uranerzen zu den Kernbrennstoffen besteht aus 
den folgenden Teilschritten: 
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Uranerze 


| 


Urankonzentrate (z. B. U;O,, (NH,)»U,0-) 


Kernchemisch reine Uranverbindungen 
(z. B. Ammoniumdiuranat = ADU, 
| Uranylnitrathexahydrat = UNH) 


Urandioxid (UO,) 
Keramische Metallische Uranhexafluorid (UF,) 
Brennstoffe Brennstoffe (zur Isotopentrennung 
(Oxıd oder Carbid) (Uranmetall) in einer Diffusionsan- 


lage) 


Tabelle 11.1. 
Die wichtigsten Daten der Kernbrennstoffe 


U-233 U-235  Pu-239 


Halbwertzeit 1,,, ina 1,62: 10° 7,1:10° 2,44 - 10* 
Wirkungsquerschnitt o,,, für therm. 

Neutronen in barn 49 101 274 
Wirkungsquerschnitt o, ‚ für therm. 

Neutronen in barn 524 371 741 
Zahl der Neutronen v, die bei der Spal- 

tung mit therm. Neutronen frei ‚2,51 2,43 2,89 

werden 


Die durchschnittliche Konzentration des Urans in der Erdkruste be- 
trägt nur 0,0003%. Hochprozentige Erzlager sind selten (z. B. Jo- 
achimstal/Böhmen, Belgisch-Kongo, Kanada). Etwa 100 verschiede- 
ne Uranminerale sınd bekannt (vgl. Tab. 1.1.). Viele Uranerze enthal- 
ten allerdings nur etwa 0,1 bis 1%/ Uran. 

Die wichtigsten Schritte der Uranerz-Aufbereitung sind aus dem 
folgenden Schema erkennbar: 
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Uranerze (0,1 - 1%, U) 


Physikalische Anreicherung (Für Erze mit zu geringem Uran- 
gehalt sind chemische Verfahren oft zu teuer). Folgende 
Verfahren der physikalischen Anreicherung kommen in 
Frage: MahlenundFlotation (TrennungnachderDichte); 
Trennung auf Grund der magnetischen Suszeptibilität; 
Sortierung mit Geigerzähler und Sortiermaschine. 


Physikalische Konzentrate (5 - 30, U) 


Chemische Behandlung 


Säure: H,SO, (evtl. Oxyda- Alkalı (seltener angewandt): 
tionsmittel für Fe Soda 
bzw. U, z.B. 
MnO,) 
UO,(SO,), u.a. Sulfato- UO,(CO;), "u.a. Carbo- 
| komplexe | natokomplexe 


Anionenaustauscher (diskonti- [Extraktion (kontinuierlich) in 
nuierlich) Extraktionskolonnen, Mi- 
Komplexe Anionen bleiben scher-Abscheidern u. a.,z.B. 
auf der Säule; Elution des mit Trıbutylphosphat(TBP) 
Urans mit Säuren, die keine oder langkettigen Aminen 
anionischen Komplexe bil- in Kerosin ; Bildung von ex- 
den, z. B. trahterbaren Komplexver- 
Im NH,NO, + HNO, bindungen; anschließend 
Rückextraktion in verdünn- 
te Salpetersäure ; Eindamp- 
‚Fällung, z. B. mit NH; fen 


(NH,)2U;0, UO,(NO;), : 6 H,O 
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| Tabelle 11.2. 
Langlebige Folgeprodukte des U-238 und des U-235 im säkularen radio- 
aktiven Gleichgewicht 


Massenzahl 
Ordnungs- E] s Uran- Actinium- N Halbwert- 
zahl Z au reihe reihe ale zeit fı na 
An+2 4n+3 
92 U 238 Uran ] 4,51:10° a 
235 Actinouran 7,1:10%a 
234 Uran Il 2,47: 10° a 
91 Pa 231 Protactinium 3,25: 10* a 
90 Th 234 Uran X, 24,1d 
231 Uran Y 25,5 h 
230 Ionium 8,0: 10*%a 
| 221 Radioactinium 18,2 d 
89 Ac 227 Actinium 21,6a 
88 Ra 226 Radium 1602 a 
223 Actinium X 11,43 d 
86 Rn 222 Radon 3,8 d 
84 Po 210 Radium F 138,4 d 
83 Bi 210 Radium E 5,0d 
82 Pb 210 Radium D 2la 
207 — ‚stabil 
206 — stabil 


In den Uranerzen sind im säkularen radioaktiven Gleichge- 
wicht mit Uran wägbare Mengen der langlebigen Folgeprodukte ent- 
halten, die in Tab. 11.2. zusammengestellt sind. Durch die großtech- 
nische Verarbeitung der Uranerze fallen Th-230, Pa-231, Ra-226 und 
Pb-210 in Mengen von vielen Hundert Gramm an. Diese Radionu- 
klide besitzen zum Teil praktisches Interesse. Aus Gründen des Strah- 
lenschutzes (Radioaktivität des Abwassers und der Rückstände) ıst ın 
vielen Fällen die Abtrennung dieser langlebigen, stark radioaktiven 
Substanzen wichtig. Th-230 besitzt Bedeutung für die Herstellung 
von Pa-231 und U-232 und kann nach einer geeigneten Voranreiche- 
rung (z. B. durch Fällung) durch Extraktion mit Trıbutylphosphat 
(TBP) und Rückextraktion ın 0,1 m Salpetersäure gewonnen werden. 
Pa-231 ist das langlebigste Isotop des Protactiniums und deshalb für 
Untersuchungen über die Chemie dieses Elements von großer Bedeu- 
tung. Eine Aktivität von 1 Ci entspricht einer Menge von etwa 20 g. 
Das Protactinium bleibt infolge der starken Hydrolyse seiner Verbin- 
dungen zum großen Teil im Rückstand der Uranerzverarbeitung — 
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ım Gegensatz zum Thorium; es kann daraus durch Behandlung mit 
Salzsäure gewonnen und durch Extraktionsverfahren gereinigt wer- 
den. Radıum und Bleı bleiben beim Aufschluß der Erze mit Schwefel- 
säure im Rückstand; zu ihrer Gewinnung ist ein alkalischer Aufschluß 
des Rückstandes erforderlich. Werden die Erze dagegen mit Salpeter- 
säure aufgeschlossen — was ın manchen französischen Anlagen üb- 
lich ist —, so lassen sich Radıum und Bleı nach der Abtrennung des 
Urans in verhältnismäßig einfacher Weise gewinnen. 

“ Die noch unreinen Uranverbindungen aus der Uranerzaufberei- 
tung werden — meist in zentralen Fabriken — zu kernchemisch reinen 
(‚„nuklear reinen‘) Uranverbindungen weiterverarbeitet. Die Bezeich- 
nung ‚„nuklear rein‘ bedeutet, daß die Verbindungen praktisch frei 
sind von Nukliden mit einem hohen Einfangquerschnitt für thermische 
Neutronen, z. B. Bor, Cadmium und Seltene Erden. Zu diesem Zweck 
sind hochwirksame Trennverfahren erforderlich. Am besten geeignet 
ist eine mehrstufige Extraktion. Durch die Anwendung der Extrak- 
tion ın der Kerntechnik wurde die Entwicklung moderner Extraktions- 
verfahren entscheidend befruchtet. Gebräuchlich für die Reinigung 
des Urans sind Ausgangslösungen mit einem Gehalt von etwa 300 g U/l 
und 60 bis 180 g überschüssiger HNO ;/l, die in einem ersten Extraktor 
mit Tributylphosphat (TBP) in Kerosin extrahiert werden; die Rück- 
extraktion erfolgt in einem zweiten Extraktor, z. B. bei 60 °C mit Was- 
ser. Durch Eindampfen wird UO,(NO;), : 6 H,O = UNH, durch 
Fällen mit Ammoniak (NH,),U,0- = ADU erhalten. In diesem Sta- 
dium ist das Uran am reinsten. Der Gehalt an Bor und Cadmium ist 
kleiner als I ppm. Bei allen weiteren Operationen werden wieder Ver- 
unreinigungen eingeschleppt. 

Die weitere Verarbeitung der nuklear reinen Verbindungen ist ın 
dem folgenden Schema zusammengefaßt: 


ADU oder UNH UO, 
|350 °C HF | 450 °C 
UO, UF, 
H, | 600 °C nn N 
UO, U UF, 


Die Darstellung des UF, kann diskontinuierlich in demselben Reak- 
tionsgefäß durchgeführt werden oder kontinuierlich auf einem Rost 
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bzw. ım Wirbelschichtverfahren. Das letztgenannte Verfahren eignet 
sich am besten für die Großproduktion. Die Reaktion 


ist stark exotherm und verläuft praktisch vollständig. Die Reaktion 
UO, +4HF= UF, +2H,0 (11.11) 


ıst ebenfalls exotherm, führt aber zu einem Gleichgewicht. Zwischen- 
produkte der Reaktion (11.11) sind nicht faßbar. Sie beginnt oberhalb 
200 °C und ist abhängıg von der Teilchengröße. Das Urantetrafluorid 
ist eine grüne kristalline Substanz und wird oft als „grünes Salz‘ be- 
zeichnet. Es ist isomorph mit ZrF,, HfF, und ThF,, reaktionsträge 
und sehr wenig löslich in Wasser (10"* Mol/l). Bei höherer Tempera- 
tur trıtt unter dem Einfluß von Wasserdampf Hydrolyse ein, die durch 
U,;O, katalysiert wird. 

Da dıe Bildungswärme von CaF,, MgF, und NaF größer ist als die 
des UF,, kann die Reduktion des UF, zu Uranmetall mit Calcium, 
Magnesıum oder Natrium erfolgen. Die Reduktion mit Natrium er- 
fordert wegen des niedrigen Siedepunktes von Natrium (880 °C) die 
Verwendung eines Druckgefäßes. Deshalb wird in der Praxis Calcium 
oder Magnesium bevorzugt 


UF, +2Ca(Mg) — U +2CaF,(MgF,). (11.12) 


Diese Reaktion ist sehr stark exotherm und setzt oberhalb 1132 °C ein 
(Schmelzpunkt des Urans). Die Reaktionswärme reicht aus, um das 
Uran und die Reaktionsprodukte zum Schmelzen zu bringen. Wegen 
der hohen Dichte des Urans (p = 19 g/cm?) gegenüber Calcium und 
Urantetrafluorid (p = 2 g/cm?) erhält man aus einer großen Substanz- 
menge einen verhältnismäßig kleinen Regulus von metallischem Uran. 
Man stellt auf diese Weise bis zu etwa 2t Uran im Einzelansatz her. 
Wichtig ist die Reinheit des Calciums bzw. Magnesiums. Die Reduk- 
tion mit Calcium kann in Anwesenheit von Luft erfolgen, weil sich 
eine Schutzschicht von Calciumfluorid bildet. 
Bei der Reduktion der Oxide entsteht Uranpulver: 


U0O, +2Ca— U +2CaO. (11.13) 


Auch CaH;, kann für diese Reduktion verwendet werden. Mit Mag- 
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nesium wird ein pyrophores Produkt erhalten. Die Elektrolyse in einer 
Salzschmelze — z. B. ım System NaCl/KCl (eutektisches Gemisch) + 
UCl; oder UF, — führt ebenfalls zu Uranpulver. Für die Darstellung 
von kleinen Mengen Uran ist auch die thermische Zersetzung von UJ; 
an einem heißen Draht (Wolframdraht, 1300 bis 1600 °C, van Arkel- 
Verfahren) geeignet. | 
Uranhexafluorid, das für die Isotopentrennung von U-235 und 
U-238 ın Gasdiffusionsanlagen verwendet wird (vgl. Kap. 4), kann 
leicht durch Fluorierung von Urantetrafluorid hergestellt werden. Als 
Fluorierungsmittel sind Fluor, CIF; oder BrF; geeignet (z. B. Fluor- 
gas bei 500 °C oder flüssiges Chlortrifluorid bei Raumtemperatur): 


3UF4 +2CIF; — 3UF, +Cl,. (11.14) 


Die Reaktion verläuft vollständig — im Gegensatz zur Fluorierung 
des Plutoniums. Uranhexafluorid ist farblos und bei Raumtempera- 
tur fest. Es sublimiert bei 56 °C,ohne zu schmelzen. Die Fluorierung 
wird meist in einem kontinuierlichen Prozeß in Behältern aus Monel- 
metall ausgeführt. Zwischenprodukte der Fluorierung sind UF,, 
U,Fs, U4F1,; ıhr Anteil ıst bei tieferer Temperatur größer. Auch mit 
Sauerstoff tritt bei höherer Temperatur eine Reaktion ein: 


2UF, +0, — UF, + UO;zF.. (11.15) 


Das feste UO,F; tritt als Nebenprodukt auf. 

Im Anschluß an die Isotopentrennung U-235/U-238 wird das Uran- 
hexafluorid zu UO,, UF, bzw. Uranmetall weiterverarbeitet. Wegen 
der Gefahr der Kritikalıtät müssen diese Umsetzungen in kleinen 
Mengen durchgeführt werden (etwa im 1- bis 10-kg-Maßstab). In einem 
diskontinuierlichen Prozeß sind folgende Schritte möglich: Hydro- 
lyse des Uranhexafluorids, Fällung als Ammoniumdiuranat (ADU), 
Erhitzen und Umwandlung mit Wasserstoff in Urandioxid sowie mit 
Fluorwasserstoff in Urantetrafluorid. Als kontinuierliche Prozesse 
bieten sich an: Die Reduktion des Uranhexafluorids zu Urantetra- 
fluorid mit Wasserstoff oder mit gasförmigem Trichloräthylen (dabei 
entsteht neben Urantetrafluorid ein Gemisch von Fluorwasserstoff 
und Chlorfluorkohlenwasserstoffen). 
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Die Ausführung der Brennstoffelemente hängt entscheidend vom Re- 
aktortyp ab, insbesondere von den Betriebsbedingungen. In homoge- 
nen Reaktoren werden keine Brennstoffelemente benötigt; die Kern- 
brennstoffe werden in gelöster Form (z. B. als Uranylsulfat oder '”N- 
Uranylnitrat) eingesetzt. In heterogenen Reaktoren werden metallı- 
sche Brennstoffelemente (Uranmetall), keramische Brennstoffelemen- 
te (z. B. UO,, UC) oder Matrixelemente (Einbettung des Brennstoffs 
in feinverteilter Form) verwendet. Die wichtigsten Gesichtspunkte für 
die Konstruktion der Brennstoffelemente sind: Zurückhalten der 
Spaltprodukte, Verhinderung der Korrosion des Brennstoffs, guter 
Wärmeübergang und Auswechselbarkeit der Brennstoffelemente. 
Das Verhalten der metallischen Brennstoffelemente wird in erster 
Linie durch die Eigenschaften des Urans bestimmt. Die verschiedenen 
Modifikationen des Urans sind in Tab. 11.3. aufgeführt. Durch die an- 


Tabelle 11.3. 
Modifikationen des Urans 


Temperaturbereich Dichte 
Name P in°C Kristallgitter ingcm-? 
&-Uran bis 668 orthorhombisch 19,04 (25 °C) 
ß-Uran 668 bis 774 tetragonal i8,11 (720 °C) 


y-Uran 774 bis 1132 kubisch raumzentriert 18,06 (805 °C) 


isotrope Ausdehnung (Abb. (11-6)), die zu plastischen Deformatio- 
nen führt, wird die Verwendbarkeit des Urans stark eingeschränkt. 
Auch die Einwirkung der Strahlung kann Deformationen (Strahlen- 
schäden) bewirken. Die starke Dichteänderung bei der Umwandlung 
von der «- zur ß-Modifikation (vgl. Tab. 11.3.) bewirkt, daß Brenn- 
stoffelemente aus metallischem Uran höchstens auf etwa 660 °C er- 
hitzt werden dürfen. Wegen dieser nachteiligen Eigenschaften des 
Urans versucht man, die ısotrope y-Phase durch Legierungszusätze zu 
stabilisieren. Allerdings ist das Lösungsvermögen des Urans für ande- 
re Metalle verhältnismäßig gering; nur Molybdän, Niob, Titan und 
Zirkonium werden in größeren Mengen aufgenommen. Durch Zu- 
satz von 7%, Molybdän wird zwar eine Stabilisierung der y-Phase bei 
Zimmertemperatur erreicht, aber der hohe Neutroneneinfang des Mo- 
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25-10 


Al 
| 


Relative Längenänderung 


‘ 200 400 600 800 
Temperatur in CC ———e 
Abb. (11-6) Anisotrope Ausdehnung des Urans; relative Längenänderung in den ver- 
schiedenen Achsenrichtungen. 


Iybdäns muß durch Verwendung von angereichertem Uran — d.h. 
Uran mit einem höheren Gehalt an U-235 — kompensiert werden. 

Um das Entweichen von Spaltprodukten und die Korrosion des 
Urans zu verhindern, wird dieses ummantelt („Canning‘‘). Die Um- 
mantelung darf weder mit dem Uran noch mit dem Kühlmittel reagie- 
ren; sie muß außerdem hohe Wärmeleitfähigkeit sowie gute mecha- 
nische Eigenschaften und vor allen Dingen eine niedrige Neutronen- 
absorption besitzen. In Tab. 11.4. sind die Eigenschaften einiger Stoffe 
zusammengestellt, die für die Ummantelung in Frage kommen. Alu- 
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minium besitzt viele Vorzüge, reagiert aber bei höherer Temperatur 
mit Uran unter Bildung intermetallischer Phasen, wie UAl;. Magne- 
sium kam in dem ersten Kernkraftwerk zur Verwendung, das 1956 
ın Calder Hall (England) ın Betrieb genommen wurde. Die mecha- 
nischen Eigenschaften begrenzen jedoch die Arbeitstemperatur auf 
maximal 400 °C. Beryllium besitzt bis 600 °C gute mechanische Eigen- 
schaften, ist jedoch in Gegenwart von Wasser und Wasserdampf nicht 
korrosionsfest. Die Giftigkeit und die hohen Herstellungskosten sind 
wesentliche Nachteile des Berylliums. Zirkonium ist gegen Wasser sehr 
korrosionsbeständig und eignet sich auch bei hoher Wärmebelastung 
recht gut als Ummantelung. Es ist sogar gegen flüssiges Natrium ver- 
hältnismäßig beständig. Allerdings ist vor der Verwendung des Zir- 
koniums in Kernreaktoren eine recht kostspielige Reinigung erforder- 
lich, um das Hafnium abzutrennen, welches das Zirkonium begleitet 
und einen hohen Einfangquerschnitt für Neutronen besitzt. Stahl hat 
zwar günstige mechanische Eigenschaften, muß aber wegen der hohen 
Neutronenabsorption in Form sehr dünner Bleche verwendet werden. 
Von Nachteil sind die mangelnde Korrosionsbeständigkeit gegen Was- 
ser und Natrium und die Bildung eines Eutektikums mit Uran bei 
500 °C. Niob und Vanadin besitzen diese letztgenannten Nachteile 
nicht ;.dafür ıst ıhre Herstellung sehr kostspielig. Niob wird zum Teil 
in sogenannten schnellen Reaktoren verwendet, bei denen seine er- 
höhte Neutronenabsorption nicht so sehr ins Gewicht fällt. Molyb- 
dän, Tantal und Wolfram sind wegen ihrer hohen Festigkeit und des 
hohen Schmelzpunktes ebenfalls von Interesse für die Verwendung in 
schnellen Reaktoren. 


Tabelle 11.5. 
Die wichtigsten Eigenschaften von Urandioxid und Urancarbid 


UO, UC 
Dichte p bei 20 °C ingcm”® 10,96 11,68 
Schmp. in °C 2750 2375 
Wärmeleitfähigkeit A incalcm"!s"! grad! 0,025 0,082 
Spez. Wärme c, incalg”' grad“ ' 0,057 0,035 


(bei25 °C) (bei 100 °C) 
Therm. Ausdehnungskoeffizient aingrad”' 72-100  — 
Kristallgittertyp kubisch tetragonal 

raumzen- 

triert 

(CaF,) 
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Keramische Brennstoffelemente werden vorzugsweise aus Uran- 
dioxid oder aus Urancarbid hergestellt. Die Eigenschaften dieser Ver- 
bindungen sind in Tab. 11.5. aufgeführt. Die Vorzüge des Urandioxids 
sind der hohe Schmelzpunkt sowie die Beständigkeit gegen Wasser- 
stoff, Wasser, Kohlendioxid und die Einwirkung von Strahlung. Die 
Nachteile beruhen vor allen Dingen auf der geringen Wärmeleitfähig- 
keit und Festigkeit. Diese Nachteile müssen durch Verwendung dün- 
ner ummantelter Stäbe ausgeglichen werden, die kleine Stücke von 
Urandioxid (,,‚pellets‘‘) enthalten. 

Urandioxid zeigt die Besonderheiten einer nicht-stöchiometrischen 
Verbindung. Wenn es frisch mit Wasserstoff reduziert ıst, besitzt es 
die Zusammensetzung UO, .. An der Luft nimmt es Sauerstoff auf. 
Die Zusammensetzung variiert mit dem Sauerstoffpartialdruck zwı- 
schen UO, , und UO, 3; (= U40O6). Urandioxid besitzt Fluoritstruk- 
tur (Calciumfluorid); in U,O, befinden sich zusätzlich Sauerstoffato- 
me auf Zwischengitterplätzen. Die Geschwindigkeit der Sauerstoff- 
aufnahme hängt sehr stark von der Teilchengröße ab. Deshalb sind 
bei Urandioxid Angaben über den Sauerstoffgehalt und die Teilchen- 
größe wichtig. Durch Pressen und Sintern werden aus pulverförmigem 
Urandioxid kompakte Stücke hoher Dichte hergestellt. Bei der Re- 
duktion von Urantrioxid (vgl. Abschn. 11.3.) in einer sehr heißen Was- 
serstoff- oder Methanflamme schmilzt das entstehende Urandioxid 
und kann so direkt in kompakter Form erhalten werden. 

Eine für technische Zwecke ebenfalls sehr wichtige Ausführungs- 
form sind kleine beschichtete Teilchen (,‚coated particles‘‘). Die Her- 
stellung erfolgt in der Weise, daß Urandioxidpulver durch eine heiße 
Zone hindurchgeschickt wird, in der die Teilchen zu kleinen Kügel- 
chen von etwa 100 um Durchmesser schmelzen, die anschließend mit 
einer Schutzschicht aus Graphit (oder Graphit und Siliciumcarbid) 
beschichtet werden. 

Die Vorteile bei der Verwendung des metallähnlichen Uranmono- 
carbids UC sind die gute Wärmeleitfähigkeit und die verhältnismäßig 
hohe Festigkeit. Der Nachteil besteht in der geringen chemischen Be- 
ständigkeit. So findet in Wasser bereits unterhalb 100 °C eine lebhafte 
Zersetzung statt. 

Urancarbid erscheint für die Verwendung in gasgekühlten Reak- 
toren geeignet. Zur Darstellung wird ein Gemisch von Urandioxid und 
Graphit im Vakuum auf etwa 1900 °C erhitzt; dabei.entstehen kom- 
pakte Stücke von Urancarbid: 


UO, +3C—UC +2C0. (11.16) 
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Auch Preßlinge aus Uranpulver und Graphit liefern beim Erhitzen auf 
etwa 1000 °C Uranmonocarbid. An feuchter Luft oxydiert sich das 
Uranmonocarbid langsam. Mit Kohlendioxid reagiert es nur in ge- 
ringem Umfang. Gegen flüssiges Natrium ist es bis 500 °C beständig. 
Im Gegensatz zu Uranmonocarbid UC ist Urandicarbid UC, als 
Brennstoff ungeeignet; es zerfällt an feuchter Luft sehr rasch zu Pul- 
ver. 

Da die erwähnten Stoffe, Uran, Urandioxid und Urancarbid, man- 
che Nachteile besitzen, die ihre Verwendbarkeit einschränken, stellt 
man auch sogenannte Matrixelemente her. Bei diesen handelt es sich 
um die Dispersion einer spaltbaren Phase ın feinverteilter Form in ei- 
ner.nicht spaltbaren Phase, die als Matrix dient. Man erreicht dadurch 
eine große Auswahl von Kombinationsmöglichkeiten und eine lange 
Lebenszeit der Brennstoffelemente, weil die durch die Spaltprodukte 
hervorgerufenen Schäden lokalisiert bleiben. Da die spaltbaren Stoffe 
in den Matrixelementen in verdünnter Form vorliegen, ist die Ver- 
wendung von angereichertem Uran oder Plutonium erforderlich. In 
Tab. 11.6. sind einige Uranverbindungen sowie einige Metalle aufge- 


Tabelle 11.6. 
Uranverbindungen und Metalle, die für die Herstellung von Matrixelemen- 
ten in Frage kommen 


Uranverbindungen Matrixmetalle 


Sch Einfangquerschnitt für 
Matrix >” mu therm. Neutronen o, 
2 in barn 


Dichte p Schmp. 
=. In 


1590 0,23 
UA]; 6,7 1320 Be 1285 0,010 
UAL 6,0 730 Fe 1539 2,62 
UC 11,68 2345 Mg 650 0,069 
UO, 10,96 2 750 Ni 1455 4,6 
U3Si1 15,6 930 | Zr 1845 0,185 


führt, die für die Herstellung von Matrixelementen in Frage kommen. 
Es sind verschiedene Kombinationen möglich, z. B. UAL,/Al, UO,/Ni. 

Besonders interessant ist die Verwendung von keramischen Brenn- 
stoffen in einem Metall als Matrix (‚‚cermet‘‘), weil dadurch hohe Wär- 
meleitfähigkeit und hohe Festigkeit erreicht werden. Die Herstellung 
dieser „cermets‘ erfolgt nach den Methoden der Pulvermetallurgie. 


11.4. Brennstoffelemente 397 


Beispielsweise kann man ein Gemisch von Aluminiumpulver und 
Urandioxid bzw. Plutoniumdioxid (Teilchengröße etwa SO um) pressen 
und bei 600 °C zu Blechen von 1 mm Stärke auswalzen. Der Gehalt 
an UO, oder PuO, kann bis zu 30 Volumenprozent betragen. Wich- 
tig ist der Verteilungszustand des Spaltstoffs in der Matrix. Auch ein 
Brutstoff (z. B. Thorium) kann als Matrix dienen. 

Eine weitere Möglichkeit zur Herstellung von Matrixelementen ist 
die Dispersion von keramischen Brennstoffen (UO,, UC) in einer ke- 
ramischen Matrix, z. B. in Oxiden, Carbiden, oder ın Graphit. Beryl- 
liumoxid ist interessant, weil seine Wärmeleitfähigkeit bei 800 °C noch 
‚höher ist als die von Uranmetall; Magnesiumoxid, Aluminiumoxid, 
Zirkoniumoxid und Quarzglas werden ın diesem Zusammenhang 
ebenfalls diskutiert, ferner Berylliumcarbid (Be,C), Aluminiumcarbid 
(Al,C;) und Siliciumcarbid (SiC). Graphit besitzt sehr viele wün- 
schenswerte Eigenschaften (gute Wärmeleitfähigkeit, hoher Schmelz- 
punkt), ist aber durchlässig für Spaltprodukte. 
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Abb. (11-7) Ausführungsformen von Brennstoffelementen (schematisch). 


In Abb. (11-7) sind einige Ausführungsformen von Brennstoffele- 
menten aufgezeichnet. Stabförmige Brennstoffelemente von etwa 
1 Zoll Durchmesser, die metallisches Uran als Brennstoff enthalten, 
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werden in vielen gasgekühlten Reaktoren verwendet; Längsrippen auf 
der Oberfläche bewirken eine bessere Kühlung. Zur Aufnahme der 
„pellets‘‘ aus Urandioxid verwendet man dünne Stäbe von etwa Icm 
Durchmesser, die in Form von größeren Bündeln in den Reaktor ein- 
geführt werden. Rohrförmige Brennstoffelemente besitzen eine grö- 
Bere Oberfläche und infolgedessen eine höhere thermische Belastbar- 
keit; außerdem können Bestrahlungen im Innenraum dieser Brenn- 
stoffelemente durchgeführt werden. Plattenförmige Brennstoffele- 
mente erlauben eine sehr gute Wärmeabführung. Sie werden vorzugs- 
weise für angereicherten oder Plutonium-haltıgen Brennstoff verwen- 
det (z. B. als Matrixelemente). Brennstoff- und Verarbeitungskosten 
sind dann einander angemessen. Diese Elemente setzt man häufig in 
Schwimmbadreaktoren und Materialprüfreaktoren ein. Kugelför- 
mige Brennstoffelemente sind zur Verwendung in gasgekühlten Hoch- 
temperaturreaktoren vorgesehen; sie können z. B. aus Graphit be- 
stehen und mit Brennstoff gefüllt sein (Kugelhaufenreaktor). 


11.5. Reaktortypen 


Der erste Kernreaktor wurde von FERMI und Mitarbeitern unter der 
Tribüne eines Stadions in Chikago aufgebaut. Er war am 2.12.1942 
kritisch; d. h., damals gelang es erstmals, die Kernspaltung als Ket- 
tenreaktion ablaufen zu lassen. Dieser Reaktor war aus Graphitblök- 
ken, Natururanklötzen und Urandioxid aufgebaut. Er hatte das Aus- 
sehen eines Meilers und wurde deshalb als Atommaeiler (,,pile‘“) be- 
zeichnet. Strahlenschutz und Kühlung waren nicht vorhanden, die 
Wärmeleistung betrug2W. Anschließend wurde der erste größere Gra- 
phit-Forschungsreaktor in Oak Ridge (Tennessee, USA) aufgebaut. 
Er enthält 54 t Uranmetall in stabförmigen Brennstoffelementen, die 
in einem Graphitwürfel untergebracht sind. Dieser Graphitwürfel be- 
steht aus Graphitblöcken und besitzt eine Kantenlänge von 5,6 m; er 
ist nach außen durch dicke Betonwände abgeschirmt (vgl. Abb. 
(11-8)). Die Wärmeleistung dieses Reaktors, der seit 1943 ın Betrieb 
ist, beträgt 3800 kW. Ein ähnlicher Reaktor befindet sıch im Kern- 
forschungszentrum Harwell in England (Bepo). Nachdem man gefun- 
den hatte, daß in einem solchen Reaktor nach der Reaktion (11.8) 
größere Mengen Plutonium entstehen, wurden 1943 und in den folgen- 
den Jahren in Hanford (Wash., USA) mehrere große wassergekühlte 
mit Natururan betriebene Graphitreaktoren zur Erzeugung von Plu- 
tonıum aufgebaut. Für Forschungszwecke und zur Erprobung von 
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Abb. (11-8) Schema eines Natururan-Graphitreaktors. 


Reaktorwerkstoffen wurden zahlreiche kleinere und größere Reakto- 
ren entwickelt und gebaut. Beim Bau dieser Reaktoren standen zu- 
nächst militärische Gesichtspunkte ım Vordergrund. Das in den Re- 
aktoren erzeugte Plutonium diente zur Herstellung von Atombom- 
ben; die Wärme wurde ungenutzt abgeführt. Der Gedanke an eine 
wirtschaftliche Ausnutzung der Wärmeenergie setzte sıch erst allmäh- 
lich durch. Seit etwa 1950 beschäftigte man sich ernsthaft mit der wirt- 
schaftlichen Nutzung der Energie in Leistungsreaktoren. Am 17. Ok- 
tober 1956 wurde das erste Atomkraftwerk in Calder Hall (England) 
in Betrieb genommen. Seit dieser Zeit hat man in vielen Ländern der 
Erde Kernkraftwerke errichtet. 

Nach dem Verwendungszweck unterscheidet man Forschungsreak- 
toren (einschließlich Entwicklungs- und Materialprüfreaktoren), 
Brutreaktoren und Leistungsreaktoren. Wenn Brennstoff, Modera- 
tor und Kühlmittel in einer Phase vereinigt sind, spricht man von ho- 
mogenen Reaktoren, andernfalls von heterogenen Reaktoren. Wich- 
tıgist auch die Angabe des Spaltstoffs, z. B. Natururan, angereichertes 
Uran. Nach dem Moderator unterscheidet man Graphit-, Leichtwas- 
ser- und Schwerwasser-moderierte Reaktoren, nach dem Kühlmittel 
Gas-gekühlte, Wasser-gekühlte und Natrium-gekühlte Reaktoren. 

Forschungsreaktoren besitzen je nach ihrer Aufgabe einen Neutro- 
nenfluß ® zwischen 10!! und 10!° cm”? s”! und eine Leistung zwi- 
schen 10 kW und 100 MW. Da es auf die Nutzung der Wärme nicht 
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ankommt, werden sıe bei möglichst niedriger Temperatur betrieben. 
Sıe können mit verschiedenen Bestrahlungseinrichtungen versehen 
sein (Bestrahlungsrohre, Rohrpostanlagen, Neutronenfenster, ther- 
mische Säulen, Urankonverter, Kristallfilter). Die Bedeutung die- 
ser Bestrahlungseinrichtungen wird in den Abschnitten 12.1. und 12.2. 
besprochen. 

Beispiele von Forschungsreaktoren sind: der bereits oben erwähnte 
Forschungsreaktor im englischen Kernforschungszentrum Harwell 
(Natururan-Graphitreaktor, Abb. (11-8)), der Forschungsreaktor in 
München-Garching (Schwimmbadreaktor, Abb. (11-9)), der For- 
schungsreaktor in Frankfurt a. Main (homogener Siedewasserreak- 
tor, Abb. (11-10)), der Forschungsreaktor Karlsruhe (Natururan- 
Schwerwasserreaktor) und der Forschungsreaktor Dido in Jülich 
(Schwerwasser-Iankreaktor). Einige Angaben über diese Reaktoren 
sind ın Tab. 11.7. zusammengestellt. 

Die wichtigste Aufgabe der Leistungsreaktoren ist die Energiepro- 
duktion. Gelegentlich wird dıe Produktion von Plutonium damit ge- 
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Abb. (11-10) Schema eines homogenen Siedewasserreaktors. 


koppelt. Der thermodynamische Nutzeffekt ist um so größer, je höher 
die Betriebstemperatur im Reaktor ist. Diese hängt von der Art des 
Brennstoffs und der Brennstoffelemente ab. In den Leistungsreakto- 
ren vom Calder Hall-Typ werden stabförmige Brennstoffelemente aus 
Uranmetall verwendet; die Ummantelung besteht aus einer Magne- 
siumlegierung (Magnox). Als Kühlgas dient Kohlendioxid, als Mode- 
rator Graphit. Die Betriebstemperatur beträgt 350 bıs 400 °C, der 
Druck 15 at. Die Wärme wird ın großen Wärmeaustauschern von dem 
Kohlendioxid auf Wasserdampf übertragen, der Turbinen antreıbt. 

Die Energieerzeugung in Kernkraftwerken ist seit einigen Jahren 
auch wirtschaftlich konkurrenzfähig mit anderen Energiequellen. Die 
Investitionskosten sind verhältnismäßig hoch, die Betriebskosten da- 
gegen niedrig. Das Ergebnis einer Kostenberechnung hängt sehr stark 
davon ab, ob die Entwicklungskosten für einen bestimmten Reaktor- 
typ und die Kosten für die Wiederaufarbeitung der Brennstoffelemen- 
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te hinzugerechnet bzw. der Wert des erzeugten Plutoniums abgezogen 
werden. Der Anreiz zum Bau von Leistungsreaktoren besteht beson- 
ders ın solchen Ländern, die einen großen Energiebedarf haben und 
über verhältnismäßig wenig andere Energiequellen verfügen. Der Be- 
darf an elektrischer Energie ist in Abb. (11-11) aufgezeichnet. Es wird 
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Abb. (11-11) Weltbedarf an elektrischer Energie. Aus S. BALKE: Kernkraftwerke und 
Industrie. Schriftenreihe des Deutschen Atomforums e. V., Heft 15, Bad Godesberg 
1966. 


Re Tabelle 11.8. 
Überblick über die Zahl der Leistungsreaktoren in verschiedenen Ländern 
und die elektrische Gesamtleistung (Stand 1967) 


Anzahl der Lei- elektrische Gesamitlei- 


Land stungsreaktoren stungin MW.ı 
Belgien l 11 
Bundesrepublik Deutschland 4 322 
Großbritannien 26 4119 
‚Frankreich 9 1652 
Italien 3 607 
Japan 2 172 
Kanada 2 22) 
Norwegen l 20 
Schweden l 60 
Schweiz l 8 
Sowjetunion 14 1532 
USA 31 2042 
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angestrebt, die stetig wachsende Energielücke in zunehmendem Um- 
fang durch Kernenergie zu decken. In manchen Ländern tragen die 
Kernkraftwerke bereits in einem beträchtlichen Umfang zur Energie- 
produktion bei. Tab. 11.8. gibt einen Überblick über die Zahl der in 
verschiedenen Ländern in Betrieb befindlichen Leistungsreaktoren 
und die elektrische Gesamtleistung dieser Reaktoren. Die Entwick- 
lung der verschiedenen Typen von Leistungsreaktoren ist ın Tab. 11.9. 
zusammengestellt. 

Zu den Leistungsreaktoren gehören auch die Reaktoren für Schiffs- 
antriebe. Beispiele für solche durch Kernreaktoren betriebenen Schiffe 
sind : Das deutsche Handelsschiff „Otto Hahn“, das amerikanische U- 
Boot ‚‚Nautilus“ und der russische Eisbrecher ‚Lenin‘. Neben ihrer 
Eignung für den Antrieb von Turbinen und die Produktion von elektri- 
scher Energie gewinnen die Leistungsreaktoren auch für andere Zwek- 
ke wachsende technische Bedeutung. Ein großes Anwendungsgebiet 
ist die Meerwasserentsalzung, die für die Wasserversorgung und die 
Bewässerung unfruchtbarer Gebiete eine entscheidende Rolle spielt. 

Brutreaktoren werden oft als „schnelle Reaktoren‘ betrieben (vgl. 
Abschn. 11.1.); d. h., sie enthalten keinen oder nur wenig Moderator, 
so daß der Fluß an energiereichen Neutronen und der Anteil der Spal- 
tungen von U-238 verhältnismäßig groß sind. Im Innern befindet sich 
hochangereichertes Uran (etwa 90% U-235), umgeben von einem in- 
neren und einem äußeren Brutmantel aus Natururan. 
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Aufgabe des Moderators ist, die bei der Kernspaltung auftretenden 
hochenergetischen Neutronen möglichst ohne Verluste abzubremsen. 
Wie Abb. (11-12) zeigt, ist der Wirkungsquerschnitt o, der Spaltung 
des U-235 für schnelle Neutronen um etwa zweı Größenordnungen 
kleiner als für langsame Neutronen. Deshalb ıst ein Moderator not- 
wendig, um die Kettenreaktion in Gang zu halten. Der Bremsvor- 
gang beruht auf den elastischen Zusammenstößen zwischen den Neu- 
tronen und den Atomen des Moderators. Die bei einem Stoß abgege- 
bene Energie ist um so größer, je leichter das gestoßene Atom ıst (vgl. 
Abschn. 8.3.). Die Neutronenabsorption verschiedener Moderatoren 
istin Tab. 11.10. angegeben. ‚‚Leichtes‘“ Wasser ist wegen der verhält- 
nismäßig hohen Neutronenabsorption der Protonen nur in Verbin- 
dung mit angereichertem Uran verwendbar. „Schweres“ Wasser ist 
als Moderator und Reflektor ausgezeichnet geeignet, aber verhältnis- 
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-3 -2 -1 0 +! +2 +3 17 ee 1: BEZ ee 3 Be 2; 
gE 7 —— 
Abb. (11-12) Wirkungsquerschnitt o, für die Spaltung von U-235 (0; in barn, Neutro- 
nenenergie EineV). Nach D. J. HUGHES u. J. A. HARVEY: BNL, Neutron Cross Sections, 
United States Atomic Energy Commission. McGraw-Hill Book Comp., New York 
1955. 


mäßig teuer. Beryllium ist ebenfalls gut geeignet, aber schwieriger in 
reiner Form darzustellen als Graphit. Deshalb wird Graphit in den 
meisten Fällen bevorzugt. 

Von der Wahl des Kühlmittels hängt wegen des Neutronenhaushal- 
tes auch die Art des Brennstoffes ab. Bei Verwendung von Uran na- 
türlıcher Isotopenzusammensetzung (Natururan) kommen nur solche 
Kühlmittel in Frage, die eine schwache Neutronenabsorption auf- 
weisen, zZ. B. Luft, Wasserstoff, Helium, Stickstoff, Kohlendioxid und 
schweres Wasser. Flüssige Metalle besitzen eine hohe Neutronenab- 
sorption (vgl. Tab. 11.10.) und bedingen deshalb die Verwendung von 
angereichertem Uran oder Plutonium als Brennstoff. Bei Leistungs- 
reaktoren wird vor allen Dingen eine gute Wärmeübertragung gefor- 
dert. Für thermische Reaktoren ist es erwünscht, daß auch das Kühl- 
mittel als Moderator wirkt, für schnelle Reaktoren nicht. 

Die Nachteile des Wassers als Kühlmittel sind der niedrige Siede- 
punkt und die Korrosionsgefahr. Für Hochtemperaturreaktoren wer- 
den Gase bevorzugt. Das Verhältnis der abgeführten Wärme zur 
Pumpleistung ist proportionalM? : c}(M = Molekulargewicht, c, = 
spezifische Wärme). Im Hinblick darauf wäre Wasserstoff am vorteil- 
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haftesten; wegen der Explosionsgefahr scheidet er aber aus. Helium 
ist zu teuer. Für Graphit-moderierte Reaktoren ist Kohlendioxid ge- 
eignet; jedoch findet bei höherer Temperatur unter dem Einfluß der 
Strahlung ein Transport von Graphit statt. Flüssige Metalle (z. B. 
Natrium, Natrıum/Kalıum-Legierungen, Li-7, Quecksilber) besitzen 
gute Wärmeleitfähigkeit und hohe spezifische Wärme. Ihre sichere 
Handhabung ist aber nicht einfach; außerdem ist die Korrosions- 
gefahr groß. 

An die Werkstoffe, die im Inneren eines Reaktors Verwendung fin- 
den, werden folgende Anforderungen gestellt: möglichst niedrige Neu- 
tronenabsorption, möglichst geringe Aktivierung, keine Änderung 
der Eigenschaften unter dem Einfluß der Neutronen- und der y-Strah- 
lung ım Reaktor, Korrosionsbeständigkeit und gute mechanische Ei- 
genschaften. Diese Anforderungen werden am besten von Zirkonium 
erfüllt, das als Reaktorwerkstoff große technische Bedeutung erlangt 
hat. Daneben sınd auch Aluminium, Beryllium und Magnesium mit 
gewissen Einschränkungen geeignet. Stahl und andere Schwermetalle 
sind nur dann verwendbar, wenn man den verhältnismäßig hohen 
Einfangquerschnitt für Neutronen in Kauf nehmen kann. 


11.7 Chemische Vorgänge in Kernreaktoren 


Die Untersuchung der chemischen Vorgänge in Kernreaktoren ist das 
engere Arbeitsgebiet der Reaktorchemie. Die Vorgänge lassen sich in 
drei Gruppen unterteilen: 

Vorgänge, an denen die Spaltprodukte beteiligt sınd; 

Vorgänge unter dem Einfluß der Neutronen; 

Vorgänge unter dem Einfluß der y- und ß-Strahlung. 


Die Eigenschaften und die Reichweiten typischer Spaltbruchstücke 
sind ın Tab. 11.11. aufgeführt. Da die Reichweite sehr gering, die spe- 
zifische Ionısation aber sehr hoch ist, erzeugen die Spaltbruchstücke 
lokal — d. h. längs ihres Weges — sehr hohe Temperaturen, die einige 
Tausend Grad betragen können. Diese örtlich begrenzten Tempera- 
turstöße erzeugen in den Brennstoffelementen Fehlstellen und bewir- 
ken Deformationen, Volumenvergrößerung, Härtezunahme und er- 
höhte Reaktionsfähigkeit. Die gasförmigen Spaltprodukte wandern 
im Temperaturgefälle zum Mittelpunkt und erzeugen dort Hohlräu- 
me. In homogenen Reaktoren trıtt Radikalbildung und Zersetzung 
ein. 
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Tabelle 11.11. 
Eigenschaften typischer Spaltbruchstücke und ihre Reichweiten in 
verschiedenen Stoffen 


Leichtes Schweres 
Bruchstück Bruchstück 


Massenzahl 95 139 
Ordnungszahl 38 (Sr) 54 (Xe) 
Kinet. Energie in MeV 97 65 
Anfangsladung +20 22 
Reichweite in Luft in um 25000 19000 
Reichweite in Wasser in um 2 
Reichweite in Aluminium in um 2 10 
Reichweite in U;O5 in um m; 
Reichweite in UO, in um u 
Reichweite in Uran in um 3 
Reichweite in Kupfer in um 24 


Die Neutronen erzeugen in Festkörpern durch elastische und unela- 
stische Streuung an Atomen ebenfalls Fehlstellen und Deformationen, 
allerdings nicht in so hoher lokaler Konzentration wıe die Spaltpro- 
dukte. Darüber hinaus finden unter dem Einfluß der Neutronen Kern- 
reaktionen statt, mit thermischen Neutronen vor allen Dingen (n, y)- 
Reaktionen. Dabei entstehen Rückstoßatome, deren Wirkung in eı- 
nem Festkörper oder in einer Lösung ähnlich ist wıe die der Spaltpro- 
dukte. Der wichtigste Unterschied besteht darin, daß diese Rückstoß- 
kerne erheblich geringere Energie besitzen als die Spaltprodukte 
(< 1 MeV). Dementsprechend ist auch die lokale Überhitzung gerin- 
ger. Die bei (n, y)-Reaktionen auftretenden y-Quanten tragen zur se- 
kundären y-Strahlung im Reaktor bei. 

Die intensive primäre y-Strahlung bei der Kernspaltung und die se- 
kundäre y-Strahlung beim y-Zerfall der Spaltprodukte sowie bei (n, y)- 
Reaktionen bewirken zusammen mit der ß” -Strahlung der Spaltpro- 
dukte eine Reihe von strahlenchemischen Reaktionen. Am wichtigsten 
ist die strahlenchemische Zersetzung des Wassers in homogenen und 
heterogenen Reaktoren, ın denen Wasser als Moderator oder Kühl- 
mittel dient. Sie führt zur Bildung von Wasserstoff, Wasserstoffper- 
oxid und Sauerstoff (vgl. Abschn. 10.5.). In geschlossenen Reaktoren, 
dıe Wasser enthalten, ist deshalb meist eine Anlage zur Rekombina- 
tion von Wasserstoff und Sauerstoff eingebaut, um die Bildung grö- 
Berer Mengen K.nallgas zu vermeiden. In Wasser gelöste Stoffe haben 
einen großen Einfluß auf die Menge der Radiolyseprodukte (Abb. 
(11-13)). 
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Abb. (11-13) Einfluß gelöster Stoffe auf die Bildung von Wasserstoff durch Radiolyse. 
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In Reaktoren, die organische Verbindungen als Moderatoren ent- 
halten (Orgel-Projekt), wirft die Radiolyse des organischen Modera- 
tors große Probleme auf. Durch Radikalbildung und Folgereaktionen 
entstehen auch in aromatischen Verbindungen, die verhältnismäßig 
strahlenresistent sind (z. B. Terphenyl), im Laufe der Zeit größere 
Mengen an zum Teil hochmolekularen Produkten, die sich an uner- 
wünschten Stellen absetzen. 


11.8. Wiederaufarbeitung der Brennstoffelemente 


Die Wirkung der Spaltprodukte im Reaktor läßt sich ın den beiden fol- 

genden Punkten zusammenfassen: 

a) Strahlenschäden in den Brennstoffelementen (anomale Ausdeh- 
nung, Volumenvergrößerung); sie werden verstärkt durch die 
Strahlenschäden, dıe von den Neutronen und der y-Strahlung her- 
vorgerufen werden. Man versucht, diesen Strahlenschäden durch 
Auswahl geeigneter Brennstoffelemente vorzubeugen. 

b) Vergiftung des Reaktors durch die Neutronen-absorbierenden 
Spaltprodukte. Der Umfang dieser Vergiftung kann aus den Spalt- 
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ausbeuten und den Einfangquerschnitten der Radionuklide sowie 
dem Abbrand der Brennstoffelemente berechnet werden. 


Ein interessantes Beispiel zur Erläuterung der Vergiftung ıst dıe Iso- 
barenreihe mit der Massenzahl A = 135: 


U(n, f}!?°°Te -—o PP" 1357 £_, ß" 135Ya_f , BP" 1350 BP” 135Ba (stabil) 


min 6,7h 92h 3-10°a 
(n, y) (n, y) (n,y) (n, y) |(n,y) 
0 = = 0o= 
2,7:10°b |8,7b 5b 
136Ta 136] 136yxa 136075 136Ba 


(11.17) 
Das Verhältnis der Zahl der durch ß-Umwandlung zerfallenden Ato- 
me zu der durch (n, y)-Reaktionen umgewandelten Atome hängt vom 
Neutronenfluß ab: 


[ = ) / =). MiNsdeiled: (11.18) 


So werden beispielsweise bei einem Neutronenfluß® = 10'!?cm"?s”! 
11% des Xe-135 ın Xe-136 umgewandelt, bei einem Neutronen- 
fluß ö = 10!* cm”? s"! jedoch 93%. Die Vergiftung führt dazu, daß 
in thermischen Reaktoren der Neutronenhaushalt immer schlechter 
wird, so daß die Brennstoffelemente nach einem bestimmten Abbrand 
(20 bis 80%,) ausgewechselt werden müssen. In schnellen Reaktoren 
macht sich die Vergiftung weniger bemerkbar, weil die schnellen Neu- 
tronen in sehr viel geringerem Umfang absorbiert werden. 
Als Gegenmaßnahmen im Hinblick auf die Vergiftung kommen 
folgende Möglichkeiten in Frage: | 
a) Verwendung einer Überschußreaktivität (vgl. Abschn. 11.1.). 
b) Einbau eines Brutmantels (z. B. Th-232), damit die abnehmende 
Reaktivität durch den im Brutprozeß neu erzeugten Kernbrenn- 
stoff kompensiert wird. 


Die Ausbeute an verschiedenen langlebigen Spaltprodukten bei der 
Kernspaltung des Urans mit thermischen Neutronen ist ın Tab. 11.12. 
angegeben (vgl. dazu Abb. (8-13) bzw. (8-14)). In Tab. 11.13. sind die 
langlebigen Spaltprodukte in Stoffgruppen zusammengefaßt. Men- 
genmäßig machen die Lanthaniden den Hauptanteil aus (70%). Dann 
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Tabelle 11.12. 
Spaltausbeute an verschiedenen langlebigen Spaltpro- 
dukten bei der Kernspaltung des Urans durch thermische 


Neutronen 
Spaltprodukt S paltausbeute Halbwertzeit 
in % 112 

Sr-89 4,8 52 d 
Sr-90 5,8 28,1 a 
Tc-99 (Mo-99) 6,3 2,1: 10° a (67h) 
Ru-103 2,9 40. d 
Te-129 (J-129) 1,0 69 min (1,7: 10’ a) 
J-131 2,9 8,05 d 
Xe-133 6,5 5.3.4 
Cs-137 6,0 30 a 
Ba-140 6,4 12,8 d 
Ce-143 (Pr-143) 5,9 33.h (13,6 d) 
Ce-144 (Pr-144) 5,6 284 d (17,3 mın) 
Sm-147 2,6 1,05: 10!! a 


Tabelle 11.13. 
Die wichtigsten langlebigen Spaltprodukte 


Relative Häufigkeit Reieve Neutronen: 


Element in den en absorptlonin 
(6) 

Edelgase 7 72 
Samarium 70 14 

andere Lanthanide 11 
Technetium 10 l 

Cäsium 4 0,5 
Molybdän l 0,2 

Rest 8 1,3 


folgen das Technetium (10%), die Edelgase (7%) und das Cäsıum 
(4°). Als Neutronengifte stehen die Edelgase an erster Stelle; dies ist 
vor allem durch den hohen Einfangquerschnitt des Xe-135 bedingt 
(o, = 2,7: 10°b). Esfolgen das Sm-149 (co, = 4,15 : 10*b) und andere 
Lanthaniden. Die restlichen Elemente spielen als Neutronengifte nur 
eine untergeordnete Rolle. 
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Die außerordentlich hohe Radioaktivität der Spaltprodukte be- 
stimmt in hohem Umfang die Verfahren der Wiederaufarbeitung. 
Nach den Ausführungen in Abschnitt 11.1. entspricht in einem Kern- 
reaktor eine thermische Leistung von 


13 
IMW = 10°ergs”" = one = 6,25 - 101%MeVs! 
s 6,25 i 1013 16 
einer Zahl von as 3,3 : 10°° Kernspaltungen pro Sekunde. 


Die bei einer Kernspaltung entstehenden kurzlebigen Spaltprodukte 
erleiden im Mittel etwa 5 radioaktive Umwandlungen pro Sekunde. 
Einer Leistung von 1 MW entspricht somit eine Zerfallsratc von 
5-3,3. 101° # 17: 101° tps bzw. eine Aktivität von % 5: 10° Ci. 
Diese Aktivität fällt nach dem Abschalten des Reaktors sehr rasch ab; 
der Aktivitätsabfall ist in Abb. (11-14) aufgezeichnet. Die radioaktive 
Strahlung der Spaltprodukte führt zu einer Wärmeentwicklung in den 
Brennstoffelementen, die ebenfalls in Abb. (11-14) angegeben ist. 
Diese Wärmeentwicklung kann unter Umständen zum Schmelzen der 
Brennstoffelemente führen, wenn sie nicht gekühlt werden. 

Für die Dauer der Lagerung sind neben dem in Abb. (11-14) auf- 
gezeichneten Aktivitätsabfall auch die nachstehenden Reaktionsfol- 
gen von Bedeutung: 


235 (n, yy23°Un, yJ’U 2% P’,y 237Np 


6,75 6,75d 
bzw. (11.19) 
238 EP 237N 
U(n, 2n)“" U a 5d p. 


Das U-237 bewirkt eine verhältnismäßig hohe Aktivität des Urans, 
wenn die Lagerungszeit kleiner ıst als etwa 100 Tage. 

Die Wiederaufarbeitung der Brennstoffelemente richtet sich nach 
der Art des Brennstoffs und der Ausführungsform der Brennstoffele- 
mente; sıe läßt sıch in zweı Teılschritte aufteilen: 

a) Zerlegung der Brennstoffelemente und Zerkleinerung, 
b) chemische Aufarbeitung des Brennstoffs. 

Der erste Teilschritt wırd als „head end“-Verfahren bezeichnet. Da- 
bei kann eine mechanische oder chemische Trennung von Brennstoff 
und Ummantelung (Hülse) erfolgen. Für die mechanische Trennung 
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P - Aktivität in Ci pro MW thermische Leistung —— 
Wärmeentwicklung in kW pro MW thermische Leistung ——» 


Zeit nach dem Abschalten des Reaktors n d — 


Abb. (11-14) Aktivitätsabfall der Spaltprodukte nach dem Abschalten eines Reaktors 

(aufgetragen ist der Abfall der $-Aktivität; die y-Aktivität ist etwa halb so groß. Die 

Wärmeentwicklung ist für eine mittlere Energie der ß-Strahlung von 0,4 MeV und voll- 
ständige Absorption der Strahlung berechnet). | 


müssen spezielle Maschinen entwickelt werden, mit denen dann im 
allgemeinen nur ein bestimmter Typ eines Brennstoffelements zerlegt: 
werden kann. Diese Zerlegungsmaschinen werden in großen heißen 
Zellen aufgestellt. Eine mechanische Trennung von Brennstoff und 
Hülse ist nicht möglich, wenn diese Teile miteinander verlötet sind 
oder wenn es sich um Matrixelemente handelt. Die Zerkleinerung des 
Brennstoffs wird meist direkt im Anschluß an die mechanische Zer- 
legung der Brennstofielemente vorgenommen. Das chemische „head 
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end“-Verfahren kann in einer Auflösung der Hülse unter Zurücklas- 
sung des Brennstoffs bestehen, oder die Trennung kann in der Weise 
erfolgen, daß der Brennstoff nach der Zerkleinerung der Brennstoff- 
elemente aus der Hülse herausgelöst wird (‚„‚chop leach“-Verfahren); 
dieses Verfahren ist besonders vorteilhaft. 

Für die Auflösung von Aluminiumhülsen wird 5 m Natronlauge 
oder 6 m Schwefelsäure verwendet; in letzterem Falle ist der Zusatz 
von Quecksilbersalz als Katalysator erforderlich. Magnesium und 
Magnox (Magnesıum-Aluminiumlegierung) werden ın Salpetersäure 
oder Schwefelsäure aufgelöst, Edelstahl in siedender 6 m Schwefel- 
säure (Sulfex-Prozeß) oder in einem Gemisch von verdünnter Salpe- 
tersäure und Salzsäure (Darex-Prozeß). Für die Auflösung von Zir- 
konıum und Zircaloy (Zirkoniumlegierung mit kleinen Zusätzen an 
Zinn, Eisen, Chrom und Nickel) ist eine siedende Lösung geeignet, die 
5,5 Mol/l Ammoniumfluorid und 0,5 Mol/l Ammoniumnitrat ent- 
hält (Zirflex-Verfahren). Für die Auflösung des Urans — entweder 
nach vorausgehender mechanischer Trennung von Brennstoff und 
Hülse oder ım „chop leach“-Verfahren — dient meist 11 m Salpeter- 
säure, für dıe Auflösung von Urandioxid 7,5 m Salpetersäure. 

Als chemische Aufarbeitungsverfahren für den Brennstoff kommen 
wässerige und nicht-wässerige Verfahren in Frage. Bei den wässerigen 
Aufarbeitungsverfahren geht man von den Lösungen aus, die bei der 
Auflösung des Brennstoffs — z. B. in Salpetersäure — erhalten wer- 
den. Man unterscheidet Fällungs-, Ionenaustausch- und Extraktions- 
verfahren. Nicht-wässerige Verfahren befinden sich im Stadium der 
Voruntersuchung und der Entwicklung. Hierbei wird der Brennstoff 
— ohne vorausgehende Auflösung — aufgeschlossen und weiterver- 
arbeitet. Man unterscheidet Halogenierungsverfahren, Schmelzver- 
fahren und pyrometallurgische Verfahren. In jedem Falle besteht die 
Aufgabe der Wiederaufarbeitung darin, eine möglichst weitgehende 
Trennung Uran/Plutonium/Spaltprodukte zu erreichen. 

Das älteste Verfahren der Wiederaufarbeitung ist der Wismutphos- 
phat-Prozeß, ein Fällungsverfahren, das hauptsächlich zur Plutonium- 
gewinnung diente. Die wichtigsten Schritte sind in dem folgenden 
Schema zusammengefaßt (S.P. steht als Abkürzung für Spaltpro- 
dukte): 
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Auflösung in HNO, 


\ 
UO,(NO;),, PuO,(NO3), + Nitrate der S.P. 
|NaNO,, SO4 z 
UO,(SO,); ",Pu(NO,), + Nitrate der S.P. 


Bi’*, dann Phosphat 


re ee 

BiPO, + Phosphate des Pu” Uran + S.P. 
HNO,, 
2 mal Wiederholung der 
Wismutphosphatfällung 

BiPO, + Phosphate des Pu!Y 


|HNO,, 
IMnO,” bzw. Cr,O- "als Oxydations- 
mittel für Pu, Zr** als Träger für 
Ionen der Oxydationsstufe IV 
Wismutphosphatfällung 

wer 
BiPO, + Phospha- Pu! gelöst 


Si Zt Er eo. Fe" zur Reduktion des Pu”, 
F emente & we SiFs? zur Komplexbindung des Zr, 
atıonsstufe | Wismutphosphaffällung 


BiPO, + Phosphate des Pu'” (ohne Zr) 


HNO;, Lanthanfluoridfällung 


LaF; + Pur, 


Aufschluß mit KOH, Überfüh- 
rung ın Nitrate, Peroxidzusatz 


Plutoniumperoxid (Lableibtin Lösung) 
Ausbeute an Pu > 95%, 
Dekontaminierung von S.P. a 10’ 
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Das Wismutphosphat-Verfahren ist in der Technik durch Extrak- 
tionsverfahren verdrängt. 

Ionenaustauschverfahren haben für die großtechnische Wiederauf- 
arbeitung von Kernbrennstoffen keine Anwendung gefunden, weil 
Harzaustauscher gegen die Einwirkung der Strahlung der hochradio- 
aktiven Lösungen zu empfindlich sind und außerdem in den Säulen 
durch die Radiolyse des Wassers eine Gasentwicklung auftritt, welche 
die Trennung stört. 

Die Anwendung von Extraktionsverfahren in der Kerntechnik zur 
Gewinnung von reinem Uran (vgl. Abschn. 11.3.) und zur Wiederauf- 
arbeitung von Kernbrennstoffen hat die Entwicklung der Extraktions- 
verfahren entscheidend gefördert. Zunächst benutzte man hauptsäch- 
lich Extraktionskolonnen (pulsierende Kolonnen); diese wurden in- 
zwischen weitgehend von Mischer-Abscheider-Batterien (,‚mixer sett- 
ler‘) verdrängt. Neuere Entwicklungen sind Zentrifugal- und Hydro- 
zyklonextraktoren. 


Tabelle 11.14. 
Extraktionsmittel für die großtechnische Wiederaufarbeitung von Kern- 


brennstoffen 
Verfahren Extraktionsmittel Formel angewendet 

in 

Purex Tri-n-butylphosphat O=P(-OC4Ho)3 USA 

Redox Methyl-isobutyl-keton CH3-CO-C,Ho USA 

(Hexon) 
Butex Dibutylcarbitol C4Hs-O-C,H,-0- England 
C,H4-0-C4Ho 
Eurex Trilaurylamin NC{CH;), ıCH3)3 Italien 


Als Extraktionsmittel werden organische Verbindungen verwendet: 
Phosphorsäureester, Ketone, Äther und langkettige Amine. Tabelle 
11.14. bringt eine Übersicht über die Extraktionsmittel, die in ver- 
schiedenen großtechnischen Verfahren benutzt werden. 

Die wichtigsten Schritte der Extraktionsverfahren sind: 

a) Extraktion von U”! und Pu‘! in die organische Phase; damit wird 
der Großteil der Spaltprodukte abgetrennt. 

b) Reduktion des Pu’! zu Pu!” bzw. Pu!!! und Trennung des Pluto- 
niums vom Uran. 
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c) Reinigung des Urans bzw. Plutoniums als U”! bzw. Pu‘! und 
Rückextraktion dieser Elemente in die wässerige Phase. 


Das in England gebräuchliche Butex-Verfahren ist schematisch in 
Abb. (11-15) aufgezeichnet. Die anderen Verfahren verlaufen ähnlich. 


Lösung: von UO,{NO,), (PuT.S.P) uT Pu? 
(org. Phase) 
Großteil der S.P (eind fen, L ) u 
roßteil der S.P (eindampfen, Lagerun 
a En Sue Alkali (Neutralisation) 
wässrige Phase) 


FeT sulfamat (Reduktion Put —epul) 


HNO; /NH,NO, - Lösung ya 
T | 
m Extraktor 2 
Pu Butex . 
{wässrige Phase) verdünnte Butex - 
ni Säure Rückaewin 
Oxydation mit Na,Cn,0, Put — pu WR uckgewinnung 
HNO, /NH,NO, - Lösung Pu? 
Ä Extraktor 3 (org. Phase) 
xtraktor 
S.P (Rest) Butex 


eindampfen, Reinigung 
verdünnte Säure f” Eau; 1Butex - 
Extkaktarz Rückgewinnung 


eindampfen, 
Reinigung 


Abb. (11-15) Schema des Butex-Prozesses. 


Die Halogenierungsverfahren beruhen auf der Bildung flüchtiger 
Uranverbindungen durch Fluorierung oder Chlorierung. Als Fluorie- 
rungsmittel sind Bromtrifluorid und Chlortrifluorid am besten geeig- 
net: 


TE32CHR + UREC, (11.20) 


Das Kernproblem der Fluorierungsverfahren ıst die Trennung von 
Uran und Plutonium. Plutonium ist in Anwesenheit von Fluor bei 
höherer Temperatur als PuF, ebenfalls flüchtig. Da sich aber stets das 
Dissoziationsgleichgewicht 


PuF,=PuF, + F, (11.21) 


einstellt, stößt die quantitative Abtrennung des Plutoniums auf 
Schwierigkeiten. Durch Behandlung der Kernbrennstoffe mit Chlor 
können die Tetrachloride des Urans und des Plutoniums (UCI, bzw. 
PuCl,) gewonnen werden, die bei höherer Temperatur ebenfalls flüch- 
tig sind. 
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Als Schmelzverfahren kommen der Bisulfataufschluß oder der al- 
kalische Aufschluß (evtl. unter Zusatz von Peroxid zur Zerstörung von 
Graphit oder Siliciumcarbid) in Frage, ferner dıe Behandlung in einer 
Salzschmelze, z. B. die Fluorierung Zirkonium-haltiger Brennstoffe 
in einer Schmelze von NaF/LiF/ZrF,. Technisch interessant sind Ex- 
traktionsverfahren in Salzschmelzen; die Entwicklung solcher Ver- 
fahren steht jedoch noch aus. 

Pyrometallurgische Verfahren können im einfachsten Falle darın 
bestehen, daß der Kernbrennstoff auf hohe Temperatur erhitzt wird. 
Dabei werden flüchtige Spaltprodukte, vor allen Dingen die Edelgase, 
aber auch Jod, Cäsium und andere Elemente ausgetrieben. Durch die- 
se Hochtemperaturbehandlung erreicht man eine beträchtliche ‚‚Ent- 
giftung“, wıe ein Blick auf Tab. 11.13. zeigt. Die Entgiftung kann 
durch partielle Oxydation erheblich verbessert werden; dıe Oxide der 
Seltenen Erden und andere Oxide werden dabei in Form von Schlak- 
ken abgeführt. Mit Graphit beschichtete Teilchen (,‚coated particles‘) 
können durch Erhitzen an der Luft von der schützenden Graphit- 
schicht befreit werden, die zu Kohlendioxid verbrennt. Andere pyro- 
metallurgische Verfahren, die sich ebenfalls im Stadium der Entwick- 
lung befinden, haben die Abtrennung der Spaltprodukte durch Ex- 
traktion oder Umsetzung mit flüssigen Metallen zum Ziel. 
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Die hochradioaktiven Spaltprodukte werden zunächst in der Nähe der 
Wiederaufarbeitungsanlagen gesammelt. Daneben entstehen auch 
größere Mengen an Abfällen mittlerer Aktivität, z. B. durch Zerle- 
gung der Brennstoffelemente. Die radioaktiven Abfälle werden ım 
angelsächsischen als „‚waste‘“ bezeichnet. 

Nach der Wiederaufarbeitung der Brennstoffelemente durch Ex- 
traktionsverfahren liegen die Spaltprodukte in Form stark saurer 
Lösungen vor, z.B. in 3 m Salpetersäure. In den USA beträgt der Vor- 
rat an hochradioaktiven Spaltproduktlösungen zur Zeit etwa 
300000 m?, die auf ungefähr 200 Tanklager verteilt sind. Gegen Ende 
dieses Jahrhunderts wird auf der Erde eine Jahresproduktion von 
etwa 1 Million m?” hochradioaktiver Spaltproduktlösungen durch 
Wiederaufarbeitung der Kernbrennstoffe aus Kernkraftwerken er- 
wartet. 
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Die Anfangsaktivität der Spaltproduktlösungen ist von der Größen- 
ordnung 1 kCi/l Lösung. Nach Ablauf von 10 Jahren sind die kurz- 
lebigeren Radionuklide weitgehend abgeklungen; der weitere Akti- 
vitätsabfall wird durch die langlebigen Radionuklide, insbesondere 
Sr-90 und Cs-137, bestimmt, deren Aktivität insgesamt etwa 100 Cı/l 
Lösung beträgt. Die Aktivität dieser Radionuklide nimmt entspre- 
chend ihrer Halbwertzeit (28 bzw. 30a) sehr langsam ab; sie beträgt 
nach einer Lagerungszeit von 1000 Jahren noch etwa 10°? uCi/l Lö- 
sung. Nach dieser Zeit treten die sehr langlebigen Spaltprodukte (z. B. 
Tc-99 und J-129) ın den Vordergrund. 

Die hohe Anfangsaktivität bewirkt eine starke Erwärmung und 
Radiolyse der Lösungen. Wenn man diese Lösungen sich selbst über- 
läßt, dampfen sıe von selbst ein, wobei lebhafte Korrosion eintritt; 
außerdem bilden sich nitrose Gase, gasförmige Spaltprodukte und 
durch Radiolyse des Wassers größere Mengen an Knallgas. Deshalb 
müssen bei der Lagerung der Spaltproduktlösungen umfangreiche 
Sicherheitsvorkehrungen getroffen werden. Diese bestehen vor allen 
Dingen in einer Kühlung der Lösung, Überwachung der Korrosions- 
vorgänge sowie Kontrolle und Filterung der Luft. 

Ziel der Weiterverarbeitung der Spaltproduktlösungen ist die Über- 
führung in einen möglichst stabilen Zustand, der sich für eine lang- 
fristige Lagerung eignet. Gleichzeitig soll das Volumen reduziert und 
nicht durch Zugabe größerer Mengen inaktiver Stoffe vergrößert wer- 
den. Am wichtigsten sind solche Verfahren, bei denen die Spaltpro- 
duktlösungen in beständige keramische Verbindungen oder Gläser 
überführt werden (,,calcination“ bzw. „vitrification‘). Eine Möglich- 
keit der Calcinierung besteht darın, die Lösungen, dıe größere Mengen 
Aluminiumnitrat enthalten (durch Auflösung der Aluminiumhülse), 
direkt in einem Ofen zu versprühen; die entstehenden Oxidgemische 
werden allerdings verhältnismäßig leicht ausgelaugt. Durch Zusatz 
von Silicaten oder Kieselsäure können die Eigenschaften der Calcı- 
nierungsprodukte verbessert werden. Verhältnismäßig große Vorteile 
bietet die Herstellung von Gläsern, z. B. Borosilikatgläsern (vgl. Bo- 
raxperle) oder Phosphatgläsern (vgl. Phosphorsalzperle), die bis zu 
40% Oxide der Spaltprodukte aufnehmen können. Auch hier wird 
nach Zugabe der erforderlichen Komponenten die direkte Herstellung 
der Gläser aus den Spaltproduktlösungen durch Versprühen in einem 
Ofen bevorzugt; das flüssige Glas wird in Töpfen aus Stahlblech auf- 
gefangen. 

Die Wärmeproduktion ın den keramischen Verbindungen bzw. 
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Gläsern ist verhältnismäßig hoch, insbesondere dann, wenn die Kon- 
zentration an Spaltprodukten groß ist. Diese Wärmeproduktion 
kann z. B. für Heizungszwecke nutzbar gemacht werden. 

Für die Lagerung der in beständige Verbindungen übergeführten 
Spaltprodukte kommen wegen des Strahlenschutzes vor allen Dingen 
unterirdische Lagerstätten in Betracht. Besonders geeignet sind Stol- 
len in Salzbergwerken, weil die Salzlagerstätten für Wasser bzw. Lö- 
sungen verhältnismäßig undurchlässig sind. Da die Lagerungszeit auf 
Grund der vorausgehenden Überlegungen recht groß ist (Größenord- 
nung einige Hundert Jahre), erscheint es zweckmäßig, solche Lager- 
stätten nicht abzuschließen, sondern für Kontrollen und Überwa- 
chungsmaßnahmen zugänglich zu halten. Bei allen Überlegungen die- 
ser Art stehen die auf lange Zeiträume abgestimmten Sicherheitsfra- 
gen im Vordergrund. Im Zusammenhang mit der Überführung der 
Spaltprodukte in die Lagerstätten sind auch die Fragen des Transports 
wegen der erforderlichen Strahlenschutzmaßnahmen von großer 
Bedeutung. 

Die Verfahren zur Abtrennung bestimmter Spaltprodukte spielen 
bei der Weiterverarbeitung des hochradioaktiven Abfalls aus den Wie- 
deraufarbeitungsanlagen eine immer größere Rolle. Einige dieser 
Spaltprodukte besitzen heute bereits praktische Bedeutung, z..B. 
Sr-90 für die Verwendung in Isotopenbatterien, die zur Energiege- 
winnung dienen (vgl. Abschn. 15.9.). An anderen Spaltprodukten be- 
steht ebenfalls Interesse. So entstehen bei der Kernspaltung größere 
Mengen der recht seltenen Elemente Ruthenium und Rhodıum. Tech- 
netium, das in der Natur nicht vorkommt, ist unter den Spaltproduk- 
ten ın verhältnismäßig hoher Konzentration vertreten. Langlebige 
Radionuklide, wıe J-129, sind wegen ihrer niedrigen Radiotoxizität 
für die Verwendung in der Medizin von Interesse. Besondere Bedeu- 
tung besitzen das Np-237 und die Transplutoniumelemente, die durch 
mehrfachen Neutroneneinfang bei langer Bestrahlungszeit aus Uran 
und Plutonium entstehen. Diese Elemente treten bei der Wiederauf- 
arbeitung der Kernbrennstoffe meist ın den Spaltproduktlösungen auf, 
wenn der Trennungsgang nicht modifiziert wird. Das Np-237 ent- 
steht nach den Reaktionsgleichungen (11.19) aus Uran. Seine Menge 
beträgt etwa 0,3%/ des Plutoniums. Nach der Abtrennung kann durch 
Bestrahlung im Reaktor das für den Betrieb von Isotopenbatterien 
interessante Pu-238 hergestellt werden: 


237Np(n, y)??®Np In 238p (11.22) 
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Die Transplutoniumelemente entstehen aus Uran bzw. Plutonium 
nach längerer Bestrahlungszeit (vgl. Tab. 11.15.). Eine Abschätzung 
zeigt, daß aus den ın Betrieb befindlichen und geplanten Kernkraft- 
werken ın der Bundesrepublik ım Jahre 1980 voraussichtlich mehrere 
Tonnen Plutonium und viele kg Transplutoniumelemente — davon 
etwa 25 kg Curium — zur Verarbeitung anfallen werden. 

Die Verfahren zur technischen Abtrennung der langlebigen Spalt- 
produkte befinden sıch ım Stadium der Entwicklung. Die Abtrennung 
dieser langlebigen Spaltprodukte, des Neptuniums und der Transplu- 
tonıumelemente bedeutet gleichzeitig eine „Entschärfung‘“ des hoch- 
radıoaktıven Abfalls. Die Lagerung und Weiterbehandlung der rest- 
lichen Spaltprodukte kann dann wesentlich vereinfacht werden. Auch 
die Sicherheitsmaßnahmen sind wegen der kürzeren Lagerungszeit er- 
heblich geringer. Zur Zeit ist der Bedarf an langlebigen Spaltproduk- 
ten allerdings noch recht gering, so daß der wirtschaftliche Anreiz für 
ihre Abtrennung fehlt. 
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Der Zweck eines Brutreaktors ist die Erzeugung von spaltbaren Stof- 
fen aus nicht spaltbaren Stoffen (Brutstoffen). Beim Uran-Plutonium- 
Zyklus steht die Gewinnung von Pu-239 aus U-238 nach der in Gl. 
(11.8) angegebenen Reaktionsfolge ım Vordergrund, beim Thorium- 
Uran-Zyklus die Gewinnung von U-233 aus Th-232 nach der Reak- 
tionsfolge (11.9). Der Brutstoft wird entweder mit dem Brennstoff 
gemischt oder um den Brennstoffkern angeordnet (Brutstoffmantel). 

Die für beide Brutstoffzyklen wichtigen Kernreaktionen sind in den 
Tabn. 11.15. und 11.16. zusammengestellt. Aus U-238 entstehen bei 
längerer Bestrahlung neben dem Hauptprodukt Pu-239 andere Iso- 
tope des Plutoniums und daraus durch f-Zerfall und Neutronenein- 
fang Americium und Curium. Aus Th-232 entstehen neben dem 
Hauptprodukt U-233 weitere Uranisotope und außerdem verschie- 
dene Isotope des Protactiniums. Die letzteren zerfallen mit Ausnahme 
des langlebigen Pa-231 nach einer Lagerungszeit von etwa 1 Jahr ın 
Uranisotope. 

Die chemische Aufarbeitung konzentriert sich im Falle des Uran- 
Plutonium-Zyklus auf die Trennung Uran/Plutonium/Spaltprodukte. 
Die Nebenaufgabe besteht in der Abtrennung des Neptuniums, Ame- 
rıciums und Curiums. Im Falle des Thorium-Uran-Zyklus besteht die 
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Tabelle 11.15. 
Kernreaktionen bei der Verwendung von U-238 als Brutstoff 
(o in barn für thermische Neutronen) 


23777 pP’ 237N & 
6,75d P214: 10° 
n, 2n n,Y 
o = 0,45 (7 MeV) (ce = 170) 
o = 1,5 (10 MeV) 
238775. 238 ö 238p & 
| Pzıd er 
n, Y. 
e=2,5) 


239] PR 239 N PR 239p,,| & 
23,5 min PT 35d lern: 


n,Y 
(oa = 274) 
240p, 
n, 
(o = 286) 
241p ü 2411 & 
ran 8a 
n,Yy n,y 
(a = 425) (co = 700) 
242p,] 242 Am B” 
16h 
n,y | n,Y 
(a = 19) (= N) 
243pı] 002.243% en 
5,0h 7950a 
(674) 
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Tabelle 11.16. 
Kernreaktionen bei der Verwendung von Th-232 als Brutstoff 
(ca in barn für thermische Neutronen) 


231 Th P” 231p & 
25,5h 325: 10% 
n, 2n n,Y 
o = 0,13 (7MeV) ea) 
co = 2,1(10 MeV) 
232Th 232p, pP 23217 2 
1,3 d 72a 
n,y n,y 
(o = 7,4) (a = 78) 
233 Th ß 233p ß 23317 & 
22.2 min 704 1,6. 10° 
n,y n, Y 
(co = 1500) (0 = 22) (0 = 49) 
234 Ty PT 234p 2 23417 & 
24,1d *2min 2,5: 10a 
n, y 
(a = 95) 
23517 & 
7,1:10% a 
n,y 
(co = 101) 
23677 & 
24:10’ a 


Hauptaufgabe in der Trennung Thorium/Uran/Spaltprodukte. Au- 
Berdem kann die Abtrennung von Pa-231 von Interesse sein. Wenn der 
"Brutstoff Th-232 nıcht in getrennter Form (z. B. als Brutstoffmantel), 
sondern im Gemisch mit U-238 und U-235 eingesetzt wird, ist das 
durch die Brutreaktion entstandene U-233 mit U-235 bzw. UÜ-238 ver- 
mischt. Außerdem muß bei Gegenwart von U-238 auch das entstan- 
dene Plutonium abgetrennt werden, gegebenenfalls außerdem Nep- 
tunıum und die Transplutoniumelemente. 
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Th,U,Pa,5.P 
(Lösung) 


TBP in Kerosin 


Th, U 


(org. Phase) 
Extraktor 1 


S.R 
(Lösung) 


(wässrige 
Phase) 


verd. HNO, -Lösung 


Extraktor 2 
U(org. Phase) 


(wässrige Lösung) 


sehr verd. HNO, 


Extraktor 3 


(wässrige Lösung) 


Abb. (11-16) Schema des Ihorex-Prozesses. 


Für die Trennung Uran/Plutonium/Spaltprodukte kann eines der 
in Tab. 11.14. aufgeführten großtechnischen Verfahren benutzt wer- 
den, z. B. der in Abb. (11-15) schematisch aufgezeichnete Butex-Pro- 
zeß. Zur Trennung Thorium/Uran/Spaltprodukte wird in der Groß- 
technik der Thorex-Prozeß verwendet, der in Abb. (11-16) schema- 
tisch wiedergegeben ist. Durch Extraktion mit Tributylphosphat in 
Kerosin werden Uran und Thorium von den Spaltprodukten und dem 
Protactinium getrennt. Das Thorium wird aus der organischen Phase 
mit verdünnter Salpetersäure zurückextrahiert. Das Protactinium 
kann durch Fällung unter Zusatz eines Trägers aus der wässerigen 
Phase gewonnen werden. 
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Übungen zu Kapitel 11 
BeiderSpaltungvon Pu-239sind u.a. folgende Reaktionenmöglich: 


239Pu(n,f) !9®Pd a 129 a Be 3n 
23>°Pu(n,f)!°°’Gd + ®!Br+4n 


Man berechne die freiwerdende Energie für beide Reaktionen. 


. Für die Eignung von Stoffen als Moderatoren ist das Verhältnis der 


Zahlder gestreuten Neutronen zu der Zahlder absorbierten Neutro- 
nen entscheidend. Für die Streuung ist der Wirkungsquerschnitt 
o, maßgebend, für die Absorption der Wirkungsquerschnitt o,. Bei 
Verbindungen setzt sich der Wirkungsquerschnitt additiv aus den 
WirkungsquerschnittenderElementezusammen. AnHanddernach- 
stehenden Tabelle ordne man die Stoffe H,O, D,O, Be, C (Graphit) 
in der Reihenfolge ihrer Eignung als Moderatoren. 


H-] H-2 Be-I9 °C (6) 


o,(barn) 0,332 0,0005 0,0088 0,00373 0,0002 
o,(barn) 38 7,0 7,0 4,8 4,2 
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. Eine Lösung enthält 100g auf 20% angereichertes Uranylsulfat 

pro 1 D,O (d. h. 20 Molprozent des Urans sind U-235). 

a) Wie groß ıst der Multiplikationsfaktor k„ (epf & 1)? 

b) Welche Dimension muß der kugelförmige Tank eines Reaktors 
näherungsweise besitzen, der mit einer solchen Brennstofflö- 
sung betrieben werden soll? 


. In welcher Zeit ist in einem Reaktor, der 100 kg U-235 enthält 
und mit einer Leistung von 10 MW betrieben wird, 1° des Brenn- 
stoffs verbraucht? 


. Ein Reaktor wird I Jahr mit einer Leistung von 1000 MW betrie- 
ben, dann werden die Spaltprodukte aufgearbeitet. Wie groß ıst 
näherungsweise die Aktivität der Spaltprodukte 
a) bei Entnahme der Brennstoffelemente, 
b) nach einer Lagerungszeit von 1 Jahr, 
c) nach einer Lagerungszeit von 10 Jahren? 

(Vgl. Abb. (11-14)) 


. Wie groß sind die Aktivität und die Menge an Sr-90 in einem Reak- 
tor, der | Jahr mit einer Leistung von 1000 MW betrieben wurde? 


. Wie groß ist die im Gleichgewicht vorhandene Aktivität an J-131 
in einem Reaktor, der mit einer Leistung von 1000 MW betrieben 
wird? 


. Wie groß ist die Menge an U-233, die in einem Reaktor bei einem 
Neutronenfluß ® = 10!° cm”? s”! in einem Jahr pro kg Th-232 
entsteht? 


. Der Karlsruher Forschungsreaktor FR-2 wird mit 5t Natururan 
als Brennstoff und 18t D,O als Moderator und Kühlmittel betrie- 
ben. Die mittlere Flußdichte an thermischen Neutronen beträgt 
im Reaktorkern 8,9 : 10'? cm”? s”!. Wieviel Pu-239 und wieviel 
Np-237 werden pro Jahr erzeugt? (Der Wirkungsquerschnitt für 
die Kernreaktion *”®U (n,2n)??’U beträgt o = 1,5b, die Fluß- 
dichte der für diese Reaktion erforderlichen energiereichen Neu- 
tronen 0,55% der Flußdichte an thermischen Neutronen.) 

On, (U236) = 6b 

9, (Np-237) = 0,019b. 
. ne u cn > H für 10 MeV Neutronen 


Weitere Werte vgl. Tab. 11.1. und 11.15. 


für thermische Neutronen 


12. Großgeräte 


12.1. Kernreaktoren 
12.1.1. Bestrahlungsmöglichkeiten 


In Kapitel 11 haben wir die Wirkungsweise und die wichtigsten Typen 
von Kernreaktoren besprochen. Die Kernreaktoren spielen für die Ge- 
winnung von Radionukliden eine sehr wichtige Rolle; sie werden in 
vielfältiger Weise und mit verschiedenen Zusatzeinrichtungen als 
Großgeräte für kernchemische Untersuchungen eingesetzt. Meist 
werden Forschungsreaktoren verwendet, gelegentlich aber auch Leı- 
stungsreaktoren — vor allen Dingen dann, wenn größere Mengen 
wichtiger Radionuklide (z. B. Co-60) hergestellt werden sollen. 

Für die Produktion von Radionukliden sind große Reaktoren mit 
hohem Neutronenfluß 8 erwünscht. Ein großer Reaktor bietet mehr 
Raum für die Unterbringung der zu bestrahlenden Substanz; außer- 
dem wird ın einem großen Reaktor der mittlere Neutronenfluß durch 
Proben mit hoher Neutronenabsorption weniger beeinflußt — insbe- 
sondere dann, wenn die Proben in größerem Abstand voneinander ein- 
gebracht werden können. Da die durch Bestrahlung erreichbare Aktı- 
vität dem Neutronenfluß direkt proportional ist (vgl. Gl. (8.79)), ist 
ein hoher Neutronenfluß in jedem Falle vorteilhaft; er ist immer dann 
erforderlich, wenn langlebige Radionuklide in größeren Mengen her- 
gestellt werden sollen. 

Viele chemische Verbindungen zersetzen sich bei höherer Tempera- 
tur. Die Zersetzungsgefahr ist noch größer, wenn gleichzeitig eine in- 
tensıve Strahlung einwirkt. Deshalb muß bei der Bestrahlung in einem 
Reaktor die Temperatur berücksichtigt werden. Diese kann ın gasge- 
kühlten Reaktoren verhältnismäßig hoch sein (mehrere Hundert 
Grad). Oft besteht auch der Wunsch, bei sehr tiefer Temperatur zu be- 
strahlen, um die Ausheilung der chemischen Effekte, die durch die 
Kernreaktionen verursacht werden, zu unterbinden. Für diese Zwecke 
ist der Einbau einer Tieftemperaturkühlung erforderlich. 
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Die Bestrahlungen werden entweder in einem Bestrahlungsrohr oder 
direkt im Reaktor ausgeführt. Die Bestrahlungsrohre führen zum Teil 
in den Kern (,,core““) des Reaktors; in diesen Bestrahlungsrohren kann 
der maximale Neutronenfluß ausgenutzt werden. Andere Bestrah- 
lungsrohre führen am Kern des Reaktors vorbei. Bei Brennstoffele- 
menten mit ringförmigem Querschnitt kann die Probe innerhalb des 
Brennstoffelements bestrahlt werden (vgl. Abb. (12-1)). Dort ist der 


Ummantelung 


Probe 


Brennstoff 


Abb. (12-1) Bestrahlung innerhalb eines Brennstoffelements mit ringförmigem 
Querschnitt. 


Fluß an harten Neutronen besonders hoch, weıl kein Moderator zu- 
gegen ist. Schwimmbadreaktoren zeichnen sich dadurch aus, daß sie 
von außen leicht zugänglich sind. Die Proben können direkt in den Re- 
aktor eingehängt werden, bei einfachster Versuchsanordnung an einer 
Schnur; außerdem ıst es möglich, fast jede beliebige Position oder An- 
ordnung zu wählen. Schwimmbadreaktoren besitzen ferner den Vor- 
teil, daß Apparaturen oder Teile von Apparaturen leicht innerhalb 
oder oberhalb des Reaktors installiert werden können. Schließlich ist 
infolge der Anwesenheit von Wasser die Temperatur stets verhältnis- 
mäßig niedrig. Aus diesen Gründen sind Schwimmbadreaktoren für 
kernchemische Untersuchungen gut geeignet. 

Höchstflußreaktoren, die einen Neutronenfluß von etwa 
10°° cm”? s”! besitzen, werden in der Kernchemie dann eingesetzt, 
wenn größere Mengen an langlebigen Nukliden hergestellt werden 
sollen. Solche langlebigen Nuklide sind zum Beispiel die Transplu- 
tonıumelemente sowie die Radionuklide U-232 und Pu-238, die 
für die Verwendung in Isotopenbatterien große Bedeutung besitzen. 
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Für die Gewinnung und Untersuchung von kurzlebigen Radionu- 
kliden sind gepulste Reaktoren wichtig. In diesen Reaktoren ist die 
innere Sicherheit dadurch gewährleistet, daß bei zuhohem Neutronen- 
fluß infolge örtlicher Überhitzung an der Oberfläche der Brennstoff- 
elemente Gasbläschen entstehen, dıe sehr schlechte Moderatoreigen- 
schaften besitzen und deshalb die Kettenreaktion sofort unterbre- 
chen. Dieses Prinzip kann zum Beispiel bei den Reaktoren vom Typ 
„Iriga““ verwirklicht werden, kleinen Schwimmbadreaktoren, deren 
Brennstoffelemente aus Uran und hydridhaltigem Zirkonium beste- 
hen. Wenn der Sicherheitsstab des Reaktors herausgezogen’ wird, 
steigt der Neutronenfluß kurzfristig auf etwa 101° cm”? s”! an. Die 
Dauer dieses Pulses beträgt nur etwa 1 ms. Es vergehen dann einige 
Minuten, bis die Effekte abgeklungen sind und der Reaktor seinen ur- 
sprünglichen Zustand wieder erreicht hat. Anschließend kann ein neu- 
er Puls ausgelöst werden. Mit dem Puls ist wegen der hohen Über- 
schußreaktivität eine kurzfristige intensive Cerenkov-Strahlung (vgl. 
Abschn. 6.3.2.) verbunden. In Tab. 12.1. sind die Aktivitäten angege- 
ben, die bei verschiedener Halbwertzeit des Tochternuklids in einem 
solchen gepulsten Reaktor erreicht werden. Zum Vergleich sind die 
in normalen Reaktoren mit konstantem Neutronenfluß erhältlichen 
Aktivitäten aufgeführt. Die Tabelle zeigt, daß die Verwendung von 
gepulsten Reaktoren nur dann vorteilhaft ist, wenn die Halbwertzei- 
ten der Radionuklide kleiner sind als etwa 1 s. 


12.1.2. Zusatzeinrichtungen 


Bei der Untersuchung kurzlebiger Radionuklide benutzt man meist 
eine pneumatisch betriebene Rohrpost. Dabei kann die Probe durch 
Druckluft oder ein anderes Gas in die Bestrahlungsposition einge- 
schossen und nach vorgegebener Bestrahlungszeit wieder herausge- 
schossen werden. Der Zeitbedarf für den Transport der Probe vom 
Ort der Bestrahlung an den Ort der Weiterverarbeitung oder Messung 
beträgt ım allgemeinen etwa 0,1 bis 1 s. Am zweckmäßigsten endet die 
Rohrpost direkt unter einem Abzug, wo die Probe weiterverarbeitet 
wird, oder am Meßplatz, so daß jeder weitere Transport vermieden 
wird. Gewisse Schwierigkeiten bereitet gelegentlich die Vorbereitung 
der Proben zur Verwendung in einer Rohrpost, weil beim Aufprall 
Bruchgefahr besteht. Da der Behälter für die Probe möglichst nicht 
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aktiviert werden soll, wırd er meist aus Kunststoff (z. B. Polyäthylen) 
hergestellt. Der ın einer Rohrpost beförderte Behälter wird im engli- 
schen als „rabbit‘‘ bezeichnet. 

Manche größeren Forschungsreaktoren enthalten eine sogenannte 
thermische Säule. Diese ist neben dem Kern des Reaktors angeordnet 
und besteht meist aus Graphitblöcken mit Kanälen für die Einführung 
von Proben (vgl. Abb. (12-2)). Die Größe einer thermischen Säule be- 
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Abb. (12-2) Reaktor mit thermischen Säulen (schematisch). 


trägtetwalm x Im x Im. Infolge der Moderatoreigenschaften des 
Graphits sind nur thermische Neutronen — aber keine energiereichen 
Neutronen — vorhanden. Die y-Strahlung aus dem Reaktor überla- 
gert sich auch hier dem Neutronenfluß. 

In vielen Fällen sind harte Neutronen erwünscht, zum Beispiel für 
(n, 2n)-, (n, p)- und (n, «)-Reaktionen. Wenn ein Reaktor zur Verfü- 
gung steht, ergeben sich verschiedene Möglichkeiten: So kann man 
z. B. in einem Brennstoffelement von ringförmigem Querschnitt be- 
strahlen (diese Möglichkeit wurde bereits besprochen), oder man kann 
die Probe in einem kleinen Behälter aus Uran unterbringen, der mög- 
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lichst viel U-235 enthält, und diesen Behälter in den Reaktor einfüh- 
ren. Dann entstehen durch die Kernspaltung des U-235 harte Neu- 
tronen, dıe direkt auf die Probe einwirken. Bei der Bestrahlung ın 
einem Brennstoffelement oder in einem Behälter aus Uran wird der 
Fluß an harten Neutronen etwa um den Faktor 10 erhöht. Der wesent- 
liche Nachteil der Bestrahlung in einem Uranbehälter ıst dıe Entste- 
hung der hochradioaktiven Spaltprodukte aus dem U-235. Eine an- 
dere Möglichkeit ist die Erzeugung von energiereichen Neutronen 
durch folgende Kernreaktionen: 


SLi(n,o)t (12.1) 
d(t,n)a. (12.2) 


Die nach Gl. (12.1) aus den thermischen Neutronen des Reaktors ent- 
stehenden Tritonen besitzen eine Energie von 2,7 MeV, die «-Teilchen 
eine Energie von 2 MeV und die nach Gl. (12.2) durch Einwirkung der 
Tritonen auf Deuterium entstehenden Neutronen eine Energie von 
> 14 MeV. Um diese Kernreaktionen zu ermöglichen, kann man die 
Probe mit Lithiumdeuterid LiD mischen oder zusammen mit LiD in 
den Reaktor einbringen. Der Fluß an 14 MeV-Neutronen, den man 
auf diese Weise in der Probe erhält, ist etwa um den Faktor 10° kleiner 
als der Fluß an thermischen Neutronen im Reaktor. So erreicht man 
z. B. in einem Reaktor mit einem Fluß ® = 10!? cm”? s”' an ther- 
mischen Neutronen einen Fluß von etwa 10° cm"? s”'! an 14 MeV- 
Neutronen. Von der gleichen Größenordnung ist der Fluß an 14 MeV- 
Neutronen, den man mit einem Neutronengenerator erzielen kann 
(vgl. Abschn. 12.3.). 

In manchen Fällen möchte man die thermischen Neutronen mög- 
lichst ganz zurückhalten und nur die energiereichen Neutronen im Re- 
aktor für Kernreaktionen ausnutzen. Dies ist z. B. bei der Aktivie- 
rungsanalyse wichtig, wenn die Reaktionen mit thermischen Neutro- 
nen unterdrückt werden sollen. Zu diesem Zweck kann man die Probe 
in eine Folie oder ein Blech aus Cadmium einwickeln. Dieses Metall 
absorbiert die thermischen Neutronen (co, = 2,45 : 10° b), läßt aber 
die energiereichen Neutronen hindurch. 

Dre hohe Intensität der y-Strahlung im Reaktor stört oft sehr stark 
und ıst deshalb unerwünscht. Eine Möglichkeit der Abhilfe besteht 
darin, daß man die Probe in einem Behälter unterbringt, der einen 
höheren Absorptionskoeffizienten für y-Strahlung als für thermische 
Neutronen besitzt. Stoffe dieser Art sind Blei und Wismut. Aus dem 
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Tabelle 12.2. 
Absorption von | MeV-y-Strahlen und thermischen Neutronen in 
Blei und Wismut 


I I Erniedrigung des 
T für y-Strahlen | — für Neutronen |Intensitätsverhältnisses 
a: en I I, : I, um den Faktor 


Pb 


Schichtdicke 
incm 


Bi 


Wirkungsquerschnitt für die Absorption von thermischen Neutronen, 
der für Blei 0,17 b und für Wismut 0,034 b beträgt, berechnet man nach 
Abschnitt 8.6., daß der Absorptionskoeffizient für thermische Neu- 
tronen folgende Werte besitzt: un (Pb) = 0,56 : 10°? cm" !, un (Bi) = 
— 0,96 - 10° cm" !. Der Absorptionskoeffizient für y-Strahlung von 
| MeV beträgt u,(Pb) = 0,8 cm" ', u, (Bi) = 0,7 cm’. Mit diesen 
Werten erhält man aus dem Absorptionsgesetz 


I=I,-e (12.3) 


für verschiedene Schichtdicken d die in Tab. 12.2. eingetragenen 
Werte. 

Mit Hilfe der Bestrahlungsrohre, die aus einem Reaktor nach au- 
Ben führen, sind viele spezielle Untersuchungen möglich. So können 
beispielsweise monoenergetische Neutronen ausgeblendet und für die 
Bestimmung der Anregungsfunktionen von Kernreaktionen verwen- 
det werden, d. h. zur Ermittlung der Wirkungsquerschnitte als Funk- 
tion der Energie (vgl. Abschn. 8.11.). Dabei ist wichtig, daß der Fluß 
der Neutronen genügend hoch ist; deshalb sind Hochflußreaktoren 
bevorzugt geeignet. Monoenergetische Neutronen finden auch Ver- 
wendung für die Untersuchung der Neutronenbeugung in Kristallen, 
insbesondere zur Kristallstrukturbestimmung. Der Unterschied zu 
den Röntgenverfahren besteht darin, daß leichte Atome, insbesondere 
Wasserstoffatome, durch Neutronenbeugung erfaßt werden können. 
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Das Verfahren der Neutronenbeugung ist deshalb vor allen Dingen für 
wasserstoffhaltige Substanzen wichtig, z. B. zur Lokalisierung von 
Wasserstoffbrückenbindungen in organischen Verbindungen. 


12.2. Beschleuniger 
12.2.1. Allgemeine Gesichtspunkte 


Neben den Kernreaktoren besitzen auch die Beschleuniger große Be- 
deutung für kernchemische Untersuchungen und für die Produktion 
von Radionukliden. Sie zeichnen sich durch vielseitige Anwendbarkeit 
aus, weil verschiedene Arten von Geschossen in einem sehr großen 
Energiebereich erzeugt werden können. Geladene Teilchen, vor allen 
Dingen Elektronen und Protonen, aber auch Deuteronen, «-Teilchen 
und schwere Kerne, lassen sich auf sehr hohe Energien beschleunigen. 
Beim Auftreffen hochenergetischer Elektronen auf ein Target wird ei- 
ne sehr harte Bremsstrahlung erzeugt, die für die Untersuchung von 
Kernreaktionen und die Erzeugung neutronenarmer Radionuklide 
(z. B. C-11) große Bedeutung besitzt. Protonen, Deuteronen, a-Teil- 
chen und schwere Kerne können direkt als Geschosse für binukleare 
Kernreaktionen verwendet werden. Je nach der Art und der Energie 
der Teilchen können verschiedene Umwandlungen stattfinden (vgl. 
Kapitel 8). Neutronen können indirekt durch Kernreaktionen erzeugt 
werden, zum. Beispiel ın den sogenannten Neutronengeneratoren 
durch den Aufprall von Deuteronen auf ein Tritium-haltiges Target 
(vgl. Abschn. 12.3.). 


12.2.2. Kaskadengenerator (Cockcroft-Walton-Generator) 


Der Kaskadengenerator ist eine relativ einfache Maschine ohne be- 
wegliche Teile. Er wurde von COCKCROFT und WALTON 1932 entwik- 
kelt und erlaubt die Erzeugung von Gleichspannungen bis zu etwa 
2 MV; der Teilchenstrom beträgt einige mA. 

Der Kaskadengenerator ist in Abb. (12-3) schematisch aufgezeich- 
net. Das Gerät besteht aus einem System von Kondensatoren und Ven- 
tilen, die so angeordnet sind, daß ein gegebenes Potential U verviel- 
facht werden kann. Ein heißer Draht kann als Elektronenquelle die- 
nen; eine Gasentladungsröhre, die mit Wasserstoff, Deuterium oder 
Helium gefüllt ist, liefert Protonen, Deuteronen oder «-Teilchen. 
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Abb. (12-3) Schema eines Kaskadengenerators. 


12.2.3. Van de Graaff-Generator 


In einem van de Graaff-Generator (auch elektrostatischer Generator 
oder Bandgenerator genannt) wird ein metallischer Hohlkörper durch 
dauernde Zufuhr von Ladung aufgeladen. In diesem Gerät, das von 
VAN DE GRAAFF 1931 entwickelt wurde, können vor allen Dingen Pro- 
tonen und Deuteronen, aber auch Elektronen beschleunigt werden. 
In der ersten Maschine wurde eine Spannung von 1,5 MV erreicht. 
In neueren Ausführungen beträgt die Spannung bis zu etwa 10 MV, 
die Stromstärke einige mA. 

Das Schema des van de Graaff-Generators ist in Abb. (12-4) ange- 
geben. Die positive Ladung kann einer Gleichspannungsquelle (10 bis 
30 kV) entnommen werden; sie wird auf einem Band aus Seide oder 
einem anderen isolierenden Material ins Innere des Hohlkörpers be- 
fördert und dort abgenommen. Infolge der Coulombschen Abstoßung 
sammelt sıch die Ladung auf der Oberfläche des Hohlkörpers. Die 
Aufladung steigt solange an, bis ein Gleichgewicht zwischen Ladungs- 
zufuhr und -abfuhr erreicht ist. Die Isolationseigenschaften können 
verbessert werden durch Verwendung eines Drucktanks, der mit Luft 
oder Stickstoff bis zu etwa 15 at gefüllt ıst. Das Entladungsrohr be- 
steht meist aus Glas oder Porzellan. 
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Abb. (12-4) Schema eines van de Graaff-Generators. 


Durch Anwendung des „Tandem“-Prinzips, das erstmals 1936 vor- 
geschlagen wurde, kann bei gleicher Ausgangsspannung die Energie 
der Protonen oder Deuteronen ungefähr verdoppelt oder verdreifacht 
werden. In einem zweistufigen Tandemgerät werden durch Beschuß 
von Wasserstoff mit Protonen H -Ionen erzeugt, die zunächst in Rich- 
tung auf die positive Hochspannung beschleunigt werden. Dort passie- 
ren sie einen mit Gas gefüllten Kanal, in dem sie durch Zusammen- 
stöße ihre Elektronen verlieren. Die dabei entstehenden Protonen 
durchlaufen dann eine zweite Beschleunigungsstufe gegen das Null- 
potential. Auf diese Weise können Protonen mit einer Endenergie von 
20 MeV gewonnen werden. Die Stromstärke ist durch die Schwierig- 
keit, negative Ionen zu erzeugen, auf einige uA beschränkt. Auch die 
Konstruktion dreistufiger Tandemgeräte, die Teilchen mit einer End- 
energie von 30 MeV liefern, ıst möglich. 
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12.2.4. Linearbeschleuniger 


Die Erzeugung sehr hoher Gleichspannungen wird durch Isolations- 
schwierigkeiten verhindert. Um bei gegebener Gleichspannung die 
Teilchen trotzdem auf hohe Energien beschleunigen zu können, wen- 
det man das Prinzip der Vielfachbeschleunigung an. Dabei durchläuft 
das Teilchen mehrfach eine bestimmte Potentialdifferenz. Beim Line- 
arbeschleuniger (,‚Linac““ = „linear accelerator‘‘) sind diese Beschleu- 
nigungsstufen hintereinander angeordnet. 

Der Aufbau eines Linearbeschleunigers ist schematisch in Abb. 
(12-5) dargestellt. Ein ‚Paket‘ von Teilchen durchläuft zunächst die 
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Abb. (12-5) Schema eines Linearbeschleunigers. 


Beschleunigungsstrecke 1 zwischen dem ersten und dem zweiten Zy- 
linder; dann wird umgeschaltet, so daß dıe Beschleunigungsspannung 
nun zwischen dem zweiten und dritten Zylinder anliegt. Die Länge der 
Beschleunigungsstrecken wird der wachsenden Geschwindigkeit der 
Teilchen angepaßt. Auf diese Weise entstehen Einzelimpulse mono- 
energetischer Teilchen. 

Der erste Linearbeschleuniger wurde für schwere Ionen verwendet 
(1928); der Bau von Linearbeschleunigern für Protonen und Elektro- 
nen (ab 1948) wurde durch die Entwicklung der Hochfrequenztechnik 
gefördert. Zur Erzeugung hochenergetischer Elektronen besitzt der Li- 
nearbeschleuniger manche Vorteile, insbesondere weil hier die großen 
Energieverluste durch Strahlung, welche die Elektronen auf einer 
Kreisbahn erleiden, nicht auftreten. Geräte für Elektronenenergien 
bis zu 2 GeV sind an verschiedenen Stellen in Betrieb. In Stanford 
(USA) befindet sich ein 20- bis 40-GeV-Elektronenbeschleuniger, der 
eine Länge von etwa 3 km besitzt. Linearbeschleuniger für Protonen 
mit einer Endenergie von etwa 50 MeV werden im Zusammenhang 
mit Protonen-Synchrotrons verwendet. Schwerionen-Beschleuniger 
(„hilac‘‘ = „heavy ıon linear accelerator‘“) für Energien von etwa 
10 MeV pro Nukleon sind ebenfalls in Betrieb. 
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12.2.5. Zyklotron 


Eine andere sehr häufig benutzte Methode ist die Vielfachbeschleu- 
nigung im Magnetfeld, die von LAwRENCE und LWINGSToN 1930 ent- 
wickelt wurde. Das Zyklotron besteht aus 2 flachen halbkreisförmi- 
gen Metallbehältern, die sich innerhalb eines größeren flachen Behäl- 
ters zwischen den Polen eines starken Elektromagneten befinden. Die 
Ionenquelle ist in der Mitte zwischen den beiden inneren Metallbe- 
hältern angeordnet, die als Elektroden wirken (vgl. Abb. (12-6)). Die 
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"Abb. (12-6) Schema eines Zyklotrons. 


Spannung wechselt mit hoher Frequenz, so daß die Ionen, die sich in- 
nerhalb dieser Behälter bewegen, fortlaufend beschleunigt werden. 
Unter dem Einfluß des magnetischen Feldes bewegen sich die gelade- 
nen Teilchen auf einer spiralförmigen Bahn derart, daß die Zentrifu- 
galkraft der Kraftwirkung des Magnetfeldes gleich ist: 
m: v* 
r 


=ILICRDED: (12.4) 


m ist die Masse, Z : e die Ladung, v die Geschwindigkeit und B die In- 
duktionsflußdichte (oder magnetische Kraftflußdichte). Die Winkel- 
geschwindigkeit ıst unabhängig von der Geschwindigkeit bzw. Energie 


Des > (12.5) 
F 
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nm 


ebenso die Umlaufzeit ? = 4 Daraus folgt, daß Ionen mit gleı- 


:B 


chem © _Wert, z.B. Deuteronen und «-Teilchen, auf die gleiche Ge- 


schwindigkeit beschleunigt werden. Der jeweilige Radius r beträgt: 


(12.6) 


An der Peripherie können die Ionen durch eine Platte, die auf ein ho- 
hes Potential entgegengesetzten Vorzeichens aufgeladen ist, nach au- 
Ben abgelenkt werden. Die erreichbare Energie ist durch den äußeren 
Radius R der Anordnung gegeben, unter dem das Teilchen das Zyklo- 
tron verläßt, und durch die magnetische Feldstärke 7 bzw. die Induk- 
tionsflußdichte B = u,H. Aus den Gin. (12.4) und (12.5) folgt: 


2a 
ee (12.7) 
2 2 m 


Da die kinetische Energie gleich dem Produkt aus der Ladung und 
der Spannung ist, die das Teilchen insgesamt durchlaufen hat, 


Ze=ZeeV, (12.8) 
folgt: 
Be (12.9) 
2 m 


Die kinetische Energie ist somit unabhängig von der Spannung, die 
zwischen den beiden als Elektroden dienenden Metallbehältern ange- 
legt wird. Ist diese Spannung verhältnismäßig niedrig, dann müssen 
die Teilchen häufiger umlaufen, bis sie die Endenergie erreichen. Die 
Frequenz v, mit der die Spannung wechselt, muß mit der Induktions- 
flußdichte B so abgestimmt sein, daß Resonanz vorliegt: 


(I . 
= — = I. 12.10 
a (12.10) 


Aus Gl. (12.9) folgt, daß in einem Zyklotron mit einem Polschuh- 
durchmesser von 150 cm Protonen mit einer Energie von etwa 10 MeV, 
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Deuteronen von etwa 20 MeV und a-Teilchen von etwa 40 MeV er- 
zeugt werden können, wenn eine Induktionsflußdichte B von 6000 
bzw. 12000 Gauß verwendet wird. Die Elektromagneten von größeren 
Geräten, die Protonen, Deuteronen und «a-Teilchen mit einer Energie 
von etwa 50 bis 100 MeV liefern, enthalten etwa 100 t Eisen und 
10 t Kupfer. 

. Die Energie, die in einem Zyklotron erreicht werden kann, ist durch 
die relativistische Massenänderung begrenzt. Berücksichtigt man, daß 
die Masse nach der Gleichung 


My, 


m = Ve (12.11) 


ansteigt (m, = Ruhemasse, c = Lichtgeschwindigkeit), so folgt, daß 
die Winkelgeschwindigkeit & abnimmt, wenn sich die Geschwindig- 
keit v der Lichtgeschwindigkeit c nähert: 


A A 2 
LEE. 1-(2). (12.12) 


Die Teilchen bleiben dann zurück und werden nicht mehr beschleu- 
nigt. Dieser Effekt wird merklich, wenn die Massenzunahme m - m, 
einige Prozent der Ruhemasse beträgt. Ein Prozent Massenzunahme 
erreichen Elektronen bereits bei einer Energie von 5 keV, Protonen beı 
10 MeV und «-Teilchen bei 40 MeV. Ein Zyklotron ist deshalb zur Be- 
schleunigung von Elektronen ungeeignet. 


12.2.6. Synchrozyklotron 


Die Schwierigkeiten, die bei höherer Energie in einem Zyklotron aus 
der relativistischen Massenzunahme resultieren, können durch An- 
passung der Frequenz v an die verminderte Winkelgeschwindigkeit 
oder durch Erhöhung der magnetischen Feldstärke behoben werden. 
Das bedeutet aber, daß jeweils nur ein Paket von Teilchen in einem 
Einzelimpuls beschleunigt werden kann, ähnlich wie in einem Linear- 
beschleuniger. Das frequenzmodulierte Zyklotron wird als Synchro- 
zyklotron bezeichnet, ein Zyklotron mit variablem magnetischem Feld 
meist als Synchrotron. 
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Das erste frequenzmodulierte Zyklotron wurde 1947 in Berkeley 
(Kalifornien) in Betrieb genommen; es erzeugte 200 MeV Deuteronen 
und 400 MeV a-Teilchen. Das Synchrozyklotron bei der CERN in 
Genf (vgl. Abb. (12-7)) erzeugt 600 MeV Protonen, ein ähnliches Ge- 


La x, £ä 


Abb. (12-7) Synchrozyklotron fi 
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ET TR 2 


ür eV Protonen bei der CERN in Genf. 
rätim russischen Kernforschungszentrum Dubna 680 MeV Protonen; 
der Magnet hat ein Gewicht von 7000 t und einen Polschuhdurch- 


messer von 6 m. 


12.2.7. Betatron 


Wie bereits erwähnt, eignet sich das Zyklotron nicht zur Beschleuni- 
gung von Elektronen. Ein verhältnismäßig einfaches Gerät zur Erzeu- 
gung hochenergetischer Elektronen ist das Betatron, das auf dem Prin- 
zip des sogenannten Wirbelbeschleunigers beruht. Dieses Gerät arbei- 
tet wie ein Transformator; die Elektronen, die sich in einer ringförmi- 
gen Vakuumröhre befinden, stellen die Sekundärwicklung dar (vgl. 
Abb. (12-8)). Um die Elektronen in der vorgegebenen Kreisbahn zu 
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Abb. (12-8) Schema eines Betatrons. 


4 BahR Erregerspulen 


halten, muß die magnetische Feldstärke der steigenden Energie der 
Elektronen angepaßt werden. Ebenso wie in einem Transformator ist 
die pro Umlauf induzierte Spannung gleich der Änderungsgeschwin- 
digkeit des magnetischen Flusses dÖ/dt. Die auf das Elektron wirken- 
de Kraft ist 


eo 
2nR dr 


om) —e:E= (12.13) 


(e ıst die elektrische Elementarladung, E die elektrische Feldstärke). 
Damit das Elektron in der Kreisbahn mit dem Radius R bleibt, muß 
gleichzeitig die Induktionsflußdichte B erhöht werden. Für diese gilt 
nach Gl. (12.4) 


BR e=mı, (12.14) 
so daß 
d dB 
—(m-v)= R’e- —. 2.1 
T (m: v)= R:°e 1 (12.15) 


Durch Gleichsetzen der beiden GlIn. (12.13) und (12.15) folgt: 


Se (12.16) 


Die Elektronen werden in dem Augenblick injiziert, in dem die In- 
duktionsflußdichte von dem Wert O ansteigt. Wenn sie den Maximal- 
wert erreicht hat, wird das Magnetfeld durch einen zusätzlichen Strom- 
stoß plötzlich verändert, so daß die Elektronen auf ein Target auftref- 
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fen oder aus dem Gerät austreten. In kleineren Geräten werden Ener- 
gien von etwa 6 MeV erreicht, in größeren Geräten bis zu etwa 500 MeV. 
Für dıe Erzeugung hochenergetischer Elektronen müssen allerdings 
verhältnismäßig große Magnete verwendet werden, um die erforder- 
liche Variation der Induktionsflußdichte zu ermöglichen. 


12.2.8. Elektronen-Synchrotron 


Die Geschwindigkeit von Elektronen mit einer Energie von 2 MeV be- 
trägt bereits 99,18% der Lichtgeschwindigkeit. Die Geschwindigkeit 
und damit auch die Umlaufgeschwindigkeit in einem Betatron steigen 
deshalb bei höherer Energie praktisch nicht mehr an. Die weitere Be- 
schleunigung kann durch ein hochfrequentes elektrisches Feld erfol- 
gen; dabeı wird die magnetische Feldstärke bei konstanter Frequenz 
erhöht. Für diese Zwecke kann ein ringförmiger Magnet verwendet 
werden (vgl. Abb. (12-9)), was eine erhebliche Materialersparnis be- 
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Abb. (12-9) Schema eines Elektronen-Synchrotrons. 


deutet. Das Elektronen-Synchrotron ist somit ein Betatron mit syn- 
chroner Nachbeschleunigung der Elektronen. 
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Geräte, dıe Elektronen von etwa 300 bis 500 MeV liefern, benötigen 
einen Magneten von etwa 50 t. Ein derartiges Gerät für 500 MeV Elek- 
tronen befindet sich im Physikalischen Institut der Universität Bonn. 
Die obere erreichbare Grenze der Elektronenenergie beträgt etwa 
1000 MeV = 1 GeV; sie ist durch die Verluste an Strahlungsenergie 
bedingt, die mit der vierten Potenz des Verhältnisses E / E, ansteigen 
(E, = m.c?). 


12.2.9. Protonen-Synchrotron 


Protonen können wegen ihrer größeren Ruhemasse auf erheblich hö- 
here Energien beschleunigt werden als Elektronen, bevor sich die 
Strahlungsverluste bemerkbar machen. Da ihre Ruhemasse um etwa 
den Faktor 2000 größer ist, liegt die durch Strahlungsverluste beding- 
te obere erreichbare Grenzenergie der Protonen bei etwa 2000 GeV. 

Die Arbeitsweise des Protonen-Synchrotrons ist ähnlich der des 
Elektronen-Synchrotrons (vgl. Abb. (12-10)). Die Protonen werden 
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Abb. (12-10) Schema eines Protonen-Synchrotrons. 


Elektroden 


in einer ringförmigen Vakuumkammer beschleunigt, die sich inner- 
halb eines verhältnismäßig großen ringförmigen Magneten befindet. 
Da die Geschwindigkeit der Protonen erst bei sehr hohen Energien der 
Lichtgeschwindigkeit nahekommt, ändert sich ihre Umlauffrequenz 
während der Beschleunigung sehr stark. Die Protonen werden ın Form 
einzelner Pakete (Pulse) ın die Bahn injiziert und durch ein oszillieren- 
des Magnetfeld beschleunigt, das sich in Resonanz mit der Bewegung 
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der Protonen befindet. Wenn das Maximum der Energie erreicht ist, 
wird die Frequenz geändert, so daß die Protonen auf ein Target auf- 
treffen oder nach außen abgelenkt werden. Frequenz und Induktions- 
flußdichte werden während der Beschleunigung variiert, um die Pro- 
tonen in der Kreisbahn zu halten. 

Die Geräte, in denen Protonenenergien von etwa 10 GeV erreicht 
werden können, werden auch als Kosmotron (Brookhaven, USA) 
oder Bevatron (Berkeley, USA) bezeichnet, weil die Energien vergleich- 
bar sind mit der kosmischen Strahlung bzw. im Bereich von 1 „Billion“ 
(angelsächsisch) eV = 1 GeV liegen. Das Kosmotron ın Brookhaven 
(USA) besitzt einen Magneten mit einer Induktionsflußdichte, die 
während der Beschleunigung der Protonen von 300 Gauß auf 14000 
Gauß ansteigt; gleichzeitig wird die Radiofrequenz von = 0,4 auf 
oa 4 MHz erhöht. Der ringförmige Magnet besteht aus einzelnen Sek- 
toren aus Stahl mit einem Querschnitt von etwa 2,5m x 2,5m. Er 
wiegt etwa 2000 t. Die Einzelimpulse von Protonen werden in einem 
elektrostatischen Generator auf etwa 3,5 MeV beschleunigt und dann 
in dıe ringförmige Bahn des Kosmotrons eingeschleust; diese hat einen 
Durchmesser von etwa 18 m. Innerhalb einer Sekunde laufen die Pro- 
tonen etwa 3 : 10° mal um, ehe sie ihre Maximalenergie erreichen. 
Dann kann eine neue Beschleunigungsphase erfolgen. Ein größeres 
Gerät dieser Art steht im russischen Kernforschungszentrum in Dub- 
na. Der Durchmesser der Kreisbahn der Protonen beträgt 56 m. Der 
ringförmige Magnet wiegt 36000 t; die Leistungsaufnahme ıst 
140 MW. 


12.2.10. Protonen-Synchrotron mit alternierendem Gradienten 


Die außerordentlich hohen Kosten für das Protonen-Synchrotron 
(Größenordnung 100Millionen DM)bildeten zunächsteine Grenze für 
die weitere Entwicklung. Deshalb suchte man nach neuen Möglich- 
keiten zur Verbesserung der Geräte. Ein wichtiger Gesichtspunkt war 
die Stabilisierung der Protonenbahn. Im Kosmotron von Brookhaven, 
USA, bewegen sich die Protonen in einem Ring, der einen Quer- 
schnitt von etwa 90cm x 18 cm besitzt. Dementsprechend müssen die 
Magnete dimensioniert sein. Wenn die Bahn der Protonen besser sta- 
bilisiert werden kann, ist es möglich, sowohl den Querschnitt des Roh- 
res, in dem die Protonen umlaufen, als auch den Magneten kleiner zu 
wählen. Die bessere Stabilisierung gelingt ın dem stark fokussierenden 
Synchrotron mit alternierendem Gradienten (AG Protonen-Synchro- 
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Abb. (12-11) Aufbau des AG Protonen-Synchrotrons bei der CERN in Genf (vgl. 
K.H. ReıcH: Kerntechnik 3 (1961) 345). 


l Vorbeschleunigung der Protonen (500 keV) 
2 Linearbeschleuniger (10, 30, 50 MeV) | 
3 Ringtunnel mit 100 Magneteinheiten und 16 Beschleunigungseinheiten 
4 Vakuumkammer (7 x 14,5 cm; 10”° Torr) für die Protonen 
5 Eine der 100 Magneteinheiten (4,4 m; 32) 
6 Begehbare Radialtunnels 
7 Einführung der Targets 
8 Abgelenkter Protonenstrahl 
9 Generatorgebäude für die Experimentiergeräte in 10 
10 Experimentierhallen | 
ll Kontrollraum 
12 Magnetstromversorgungsanlage 
13 Laboratorien 
14 Bewegliche Abschirmwände | | 
15 Zentrale Beaufsichtigungs- und Radiofrequenzkontrollstation 
16 Trigonometrische Punkte für die Vermessung des Ringmagneten 
17 Radiofrequenzausrüstung 
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tron). Der Aufbau ist schematisch in Abb. (12-11) angegeben. Ein Ge- 
rät dieser Art arbeitet seit 1959 in dem europäischen Forschungszen- 
trum CERN bei Genf, ein zweites Gerät seit 1960 in Brookhaven, 
USA. Der Querschnitt der ringförmigen Vakuumkammer für die Pro- 
tonen beträgt nur noch etwa 16 cm x 8 cm. Die Magnete haben die 
Form eines C und sind so angeordnet, daß ihre Öffnung abwechselnd 
nach innen und nach außen gerichtet ist. Die Pole der Magnete sınd 
so geformt, daß die Induktionsflußdichte abwechselnd erhöht und er- 
niedrigt wird. Dadurch erreicht man eine starke Fokussierung. Das 
Gesamtgewicht des Magneten beträgt „‚nur“ etwa 3200 t. Die Proto- 
nen werden ın einem Linearbeschleuniger zunächst auf 50 MeV be- 
schleunigt und dann in die Kreisbahn des Synchrotrons eingeschossen. 
Der Durchmesser der Vakuumkammer, in der die Protonen weiter be- 
schleunigt werden, beträgt rund 250 m. Die Beschleunigung dauert 
etwa 1 s. Die Protonen erreichen eine Endenergie von 28 bıs 30 GeV; 
ihre Geschwindigkeit ist größer als 99,9% der Lichtgeschwindigkeit, 
ihre Masse etwa 30mal so groß wie die Ruhemasse. Die Zahl der Pulse 
beträgt 20 pro Minute, die Zahl der Protonen 10!’ pro Puls. 

Weitere Geräte mit noch höherer Endenergıe der Protonen (70 GeV) 
sind in Serpukhov (UdSSR) ım Bau. Geräte für Protonenenergien 
bis zu 300 GeV sind in den USA und bei CERN in Genf geplant. 


12.3; Neutronenquellen und Neutronengeneratoren 


Die verschiedenen Möglichkeiten zur Erzeugung von Neutronen ha- 
ben wir in Abschnitt 8.5. besprochen. Einfache Neutronenquellen 
können durch Mischen von Berylliumpulver mit einer Radıum-, Polo- 
nium-, Plutonium- oder Curium-Verbindung hergestellt werden, z. B. 
nach folgender Arbeitsvorschrift: 100 mg Radium in Form von Ra- 
diumchlorid werden mit 500 mg feinstem Berylliumpulver und etwas 
Wasser zu einer Paste verrührt. Diese wird bei 150 °C ım Trocken- 
schrank gründlich getrocknet, pulverisiert, gepreßt und ın einem klei- 
nen Röhrchen aus Nickel luftdicht eingeschlossen. 
In diesen Neutronenquellen werden nach der Kernreaktion 


Be (x,n)?C (12.17) 
Neutronen erzeugt. Bei Verwendung von Ra-226 ist wegen der inten- 


siven y-Strahlung der Aufwand für die Abschirmung etwas größer als 
bei den anderen Radionukliden. Polonium ist verhältnismäßig kurz- 
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lebig, so daß auch die Neutronenproduktion bald abklingt. Plutoni- 
um und die Transplutoniumelemente sind nicht überall leicht zugäng- 
lich. 


Bei den sogenannten Photoneutronenquellen wird die Kernreaktion 
Be (y,n) Be — 2u (12.18) 


ausgenutzt. Die y-Quanten müssen eine Mindestenergie von 1,665 
MeV besitzen. Geeignet ist Sb-124, das durch Bestrahlung von Anti- 
mon in einem Reaktor gewonnen wird. Zur Herstellung dieser Neu- 
tronenquellen mischt man Antimon- und Berylliumpulver in ähnlicher 
Weise, wie oben für die Radium-Beryllium-Neutronenquelle angege- 
ben, und bestrahlt diese Mischung in einem Reaktor. Dabei wird das 
Antimon nach der Reaktion '??Sb (n, y) !?*Sb aktiviert. Die Neutro- 
nenerzeugung in dieser Neutronenquelle klingt mit der Halbwertzeit 
des Sb-124 (t},2 = 60d) ab. 


Tabelle 12.3. 
Neutronenausbeute verschiedener Neutronenquellen 


Neutronenausbeute 
Neutronenquelle Halbwertzeit (Zahl der Neutronen 
pro s und Ci) 

210Po/Be 138,4 d 2,5 : 10° 
210ph/Be 21a 2,3 - 10° 
226R a/Be 1602 a 1,3 - 10’ 
227 Ac/Be (&, n) 21,6 a 1,8 : 107 
228Th/Be 1,9 a 2,5: 107 
239Pu/Be 2,4: 10% a 1,4 : 10 
241 A m/Be 458 a 2,7 10° 
226RaBeF, 1602 a 2,4 - 10° 
124Sp/Be (»n)  60d l bis 5 - 106 


Tab. 12.3. gibt eine Übersicht über die Neutronenausbeute dN/dr 
(Zahl der Neutronen pro Sekunde), die mit solchen Neutronenquellen 
erzielt werden kann. Der Neutronenfluß nimmt mit dem Quadrat des 
Abstandes von der Neutronenquelle ab. Betrachtet man die Neutro- 
nenquelle näherungsweise als punktförmig, so folgt für die Flußdichte 
® ım Abstand R: 


l dN 


pe an 12.19 
AnR? dt ( 
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Um thermische Neutronen zu gewinnen, müssen die aus der Neu- 
tronenquelle austretenden Neutronen abgebremst werden. Am besten 
eignet sich dafür Paraffin. Deshalb wird die Neutronenquelle meist in 
der Mitte eines Gefäßes untergebracht, das mit Paraffin gefüllt ist 
(Abb. (12-12)). Das Verhältnis der Zahl der thermischen Neutronen 


Behälter für Proben 
Abb.(12-12) Anordnung der Proben bei der Bestrahlung mit einer Neutronenquelle. 


zu der Zahl der energiereichen Neutronen nimmt mit der Schichtdicke 
an Paraffin, d. h. mit dem Abstand von der Neutronenquelle, zu. An- 
dererseits nimmt aber der Neutronenfluß nach Gl. (12.19) mit dem 
Quadrat des Abstandes ab. Man begnügt sich deshalb meist mit einer 
Schichtdicke von einigen cm Paraffin zwischen Neutronenquelle und 
Probe. So beträgt der Neutronenfluß nach Gl. (12.19) bei einer Neu- 
tronenausbeute dN/dt = 10° s”! und einem Abstand R=3 cm 
vom Mittelpunkt der Neutronenquelle ® = 10*cm"?s"!. Dieser 
Neutronenfluß reicht nur für einfache Versuche aus, wenn die Wir- 
kungsquerschnitte verhältnismäßig hoch sind. Für die Gewinnung von 
Radionukliden und für Aktivierungen sind die Neutronenquellen im 
allgemeinen nicht geeignet. 

In Neutronengeneratoren werden die primär erzeugten Protonen 
oder Deuteronen. zur Gewinnung von Neutronen verwendet. Am 
wichtigsten sind folgende Kernreaktionen: 


9Be(d,n)!°B, (12.20) 
t(d,n)a. (12.21) 


In den Abbn. (12-13) und (12-14) ist die Neutronenausbeute (Neu- 
tronen pro s und uA) als Funktion der Energie der Deuteronen 
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Abb. (12-13) Neutronenausbeute der Reaktion Bel d,n)!°B als Funktion der Energie 
der Deuteronen (dickes Berylliumtarget). 


aufgezeichnet. Man erkennt, daß bereits mit Beschleunigern mittlerer 
Leistung und Energie verhältnismäßig hohe Neutronenausbeuten er- 
reicht werden können. Aus diesem Grunde werden verschiedene,ver- 
hältnismäßig handliche Geräte für die Verwendung in Laboratorien 
gebaut, insbesondere solche, die nach der Reaktion (12.21) 14 MeV- 
Neutronen liefern. In Abb. (12-15) ist der Aufbau eines Neutronen- 
generators schematisch aufgezeichnet. In einem solchen Gerät wer- 
den Deuteronen auf etwa 200 bis 400 keV beschleunigt. Bei einer 
Stromstärke von 0,1 mA und einem Tritiumgehalt des Targets von 1Ci 
beträgt die Neutronenausbeute ungefähr 10'° Neutronen von 14 MeV 
pro Sekunde. Die Flußdichte an Neutronen ist nach Gl. (12.19) um- 
gekehrt proportional dem Quadrat des Abstandes zwischen Probe 
und Target. Die Geräte können für die Herstellung kleinerer Mengen 
von Radionukliden, die Untersuchung von Kernreaktionen mit ener- 
giereichen Neutronen und für die Aktivierungsanalyse eingesetzt 
werden. 
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Abb. (12-14) Neutronenausbeute der Reaktion t(d,n)«x als Funktion der Energie der 
Deuteronen (Titan-Tritium-Target mit etwa 1 Ci Tritium). 
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Abb. (12-15) Aufbau eines Neutronengenerators (schematisch). 
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Nicht ganz einfach ist die Herstellung geeigneter Tritium-Targets. 
Sıe erwärmen sich bei der Bestrahlung durch den Aufprall der energie- 
reichen Deuteronen und die bei der Kernreaktion freiwerdende Ener- 
gie sehr stark und müssen deshalb gut gekühlt werden. Als zweckmä- 
Big haben sich Tritium-Targets erwiesen, in denen das Tritium als 
Hydrid, z. B. als Titanhydrid, auf einer Unterlage von Kupfer vorliegt. 
Zur Herstellung solcher Targets wird das Kupfer zunächst durch Auf- 
dampfen im Hochvakuum mit Titan beschichtet und dann bei höherer 
Temperatur mit Tritium behandelt, wobei sich Titanhydrid bildet. Bei 
der Bestrahlung mit Deuteronen geben die Targets allmählich etwas 
Tritium ab. Auch andere Hydride, zum Beispiel der Seltenen Erden, 
werden auf ihre Eignung zur Herstellung von Tritium-Targets unter- 
sucht. 

Durch Abbremsen der hochenergetischen Neutronen aus einem 
Neutronengenerator können auch thermische Neutronen gewonnen 
werden. Hierbei gelten die gleichen Überlegungen wie bei einer Neu- 
tronenquelle: Zum Abbremsen ist eine dickere Paraffinschicht erfor- 
derlich; andererseits sinkt der Neutronenfluß mit dem Quadrat des 
Abstandes. Bei einer Neutronenausbeute dN/dt = 10'° s”! beträgt 
der Neutronenfluß nach Gl. (12.19) in einem Abstand von 3cm 
10° cm”? s“.! und in einem Abstand von 10 cm 10’ cm"? s”. 

Zur Abschirmung eines Neutronengenerators werden größere Men- 
gen Paraffin benötigt, um die hochenergetischen Neutronen abzu- 
bremsen (vgl. Abb. (12-15)). Bor, das in elementarer Form oder als 
Borsäure dem Paraffin beigemischt bzw. als getrennte Schicht ange- 
ordnet werden kann, dient zum Einfang der abgebremsten Neutronen. 
Eine Wand aus Beton oder anderem Material absorbiert die harte 
Röntgenstrahlung, die beim Betrieb des Gerätes durch den Aufprall 
der Elektronen entsteht, welche im Beschleunigungsrohr ın entgegen- 
gesetzter Richtung beschleunigt werden wie die Deuteronen. 


12.4. Massenspektrometer und Massenseparatoren 


Die Wirkungsweise eines Massenspektrometers und eines Massense- 
parators haben wir bereits in Abschnitt 4.6. besprochen. Diese Geräte 
spielen als Großgeräte bei Untersuchungen mit stabilen Isotopen in 
der Kernchemie eine wichtige Rolle. Massenspektrometer finden für 
die quantitative Analyse von Isotopengemischen Verwendung, Mas- 
senseparatoren für die Trennung größerer Mengen von Isotopenge- 
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mischen. Mit Hilfe von Massenseparatoren können sehr reine Isotope 
in Mengen von der Größenordnung | g gewonnen werden. 

Beide Geräte sind für alle Elemente anwendbar unter der Voraus- 
setzung, daß eine Verflüchtigung möglich ist. Gasförmige und leicht 
flüchtige Verbindungen können direkt eingeschleust und nach Ioni- 
sierung in der Ionenquelle getrennt werden. Schwerflüchtige — insbe- 
sondere feste — Verbindungen müssen zunächst verdampft werden. 
Verdampfungseinrichtungen sınd in den Ionenquellen für Festkörper- 
präparate eingebaut. Die Massenspektrometer, vor allen Dingen aber 
die Massenseparatoren, sind in den meisten Fällen so konstruiert, daß 
sie bevorzugt für die Trennung leichter, mittlerer oder schwerer Mas- 
sen geeignet sind. 


Wichtige Daten eines Massenspektrometers sind: 


a) Das Massenauflösungsvermögen; dieses hängt vom Austrittsspalt 
der Ionen ab und gibt an, welche Massenunterschiede noch erkenn- 
bar sind. „Auflösungsvermögen 1500, 1% Beitrag zur Nachbar- 
masse“ z. B. bedeutet, daß bei einem Molekül mit der Massenzahl 
1500 1% der Intensität bei den Nachbarmassen 1499 und 1501 
auftritt bzw. daß die beiden Ionen !°O* und !?CH,* getrennt 
werden (M/AM = 440). 


b) Die Nachweisgrenze; diese gibt an, welche Mengen und in welchem 
Verhältnis zwei Komponenten nebeneinander nachgewiesen wer- 
den können. Der kleinste noch nachweisbare Partialdruck in der 
Ionenquelle liegt meist in der Größenordnung 101? Torr, die 
Grenze für die Nachweisbarkeit in einem Isotopengemisch bei 
etwa 1 : 10°. 


c) Die Meßgenauigkeit bei Isotopenverhältnismessungen; diese ist, 
wenn das Isotopenverhältnis im Bereich 1 : 1 bis 1 : 100 liegt, im 
allgemeinen besser als 0,01%. 


In den verschiedenen Massenseparatoren werden größere Mengen 
von etwa 40 Elementen ın ihre Isotope zerlegt. Ungefähr 200 auf diese 
Weise getrennte stabile Nuklide befinden sich im Handel. Besondere 
Bedeutung besitzen die Separatoren für schwere Nuklide, zum Beispiel 
für die Isotope des Plutoniums. Die schwereren Plutoniumisotope, 
Pu-240, Pu-242 und Pu-244, dıe nach langer Neutronenbestrahlung 
im Reaktor aus Pu-239 entstehen (vgl. Tab. 11.15.), eignen sıch zur 
Herstellung von Transplutoniumelementen. Sie werden in Schwerio- 
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nen-Massenseparatoren, die wegen des Strahlenschutzes in abge- 
schirmten heißen Zellen untergebracht sind, in größeren Mengen ge- 
wonnen. | 


12.5. Einrichtungen zur Handhabung hoher Aktivitäten 


Zur Handhabung hoher Aktivitäten von der Größenordnung kCi bis 
MCi sind speziell eingerichtete „heiße Zellen“ erforderlich. Die Größe 
dieser heißen Zellen richtet sich nach den vorgesehenen Operationen. 
So werden zur Handhabung und Zerkleinerung von Brennstoffele- 
menten verhältnismäßig große Zellen benötigt. Die Strahlenschutz- 
maßnahmen richten sich nach der Art der Strahlung. Zur Handha- 
bung hoher y-Aktivitäten werden Zellen mit dicken Wänden aus Be- 
ton oder Schwerbeton (Barytbeton) verwendet. Als Fenster dient 
meist eine wässerige Lösung hoher Dichte, die einen hohen Absorp- 
tionskoeffizienten und gute Strahlenbeständigkeit besitzt, z. B. Zink- 
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Abb. (12-16) Schema einer „heißen Zelle“. 


bromidlösung. Das Schema einer heißen Zelle ist in Abb. (12-16) wie- 
dergegeben. Die Bedienung erfolgt von außen mit Hilfe von Manipu- 
latoren. Alle heißen Zellen sind luftdicht abgeschlossen und mit be- 
sonderen Luftfiltern versehen. Die mechanischen und elektrischen 
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Einrichtungen sind den Operationen angepaßt, die ın diesen Zellen 
ausgeführt werden sollen. Die Zufuhr und die Entfernung von Stoffen 
oder Apparateteilen erfolgt durch Schleusen. 
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Abb. (12-17) Handschuhkasten (schematisch). 


‚Für reine ß- oder «-Strahler genügen dünne Strahlenschutzwände 
und -fenster. &-Strahler werden im allgemeinen in Handschuhkästen 
(‚„„glove boxes‘“) verarbeitet, die mit einer Unterdruckabsaugung ver- 
sehen sind (vgl. Abb. (12-17)). Diese Handschuhkästen werden neben- 
einander angeordnet, wenn routinemäßig mehrere aufeinanderfolgen- 
de Operationen ausgeführt werden. Dabei wird jeder Handschuhka- 
sten für die Ausführung bestimmter Operationen ausgerüstet. Beim 
Umgang mit größeren Mengen von a-aktiven Stoffen höherer spezi- 
fischer Aktivität, z. B. Transplutoniumelementen, spielt die Eigener- 
wärmung und Strahlenzersetzung infolge der «-Aktivität eine wichtige 
Rolle. Solche Stoffe können sich durch Eigenerwärmung bis zur Weiß- 
glut erhitzen. Glasgefäße werden oft durch Strahlenschäden zerstört. 

In großtechnischen Anlagen (z. B. Wiederaufarbeitungsanlagen) 
müssen die einzelnen Teilschritte weitgehend automatisiert werden, 
weil die hohen Aktivitäten das Betreten der Anlagen verbieten. Auf 
diese Weise wird in der Kerntechnik der Übergang zu vollautomati- 
schen Fabrıken vollzogen. 
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Besondere Vorsichtsmaßnahmen sind beim Umgang mit spaltbaren 


Stoffen erforderlich, damit unter keinen Bedingungen der kritische 
Zustand, d. h. die Auslösung einer Kettenreaktion, erreicht wird. Bei- 
spielsweise vermeidet man in solchen Anlagen Wasserkühlung, weil 
Wasser als Moderator wirkt und im Falle eines Bruches die Kritikali- 
tät stark erhöhen kann. 
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Übungen zu Kapitel 12 


l. Wie groß ist die Ausbeute an B-12 
a) beı Bestrahlung von Bor natürlicher Isotopenzusammensetzung 
in einem gepulsten Reaktor bei einer Pulsdauer von Ims und 
einem Neutronenfluß (im Puls) von 2: 10!°cm"?s=!, 
b) bei Bestrahlung in einem Reaktor bei einem Neutronenfluß von 
10!°cm"?s"!? 
(o = 0,005 b) 


2. Um welchen Faktor wird das Intensitätsverhältnis Neutronen- 
strahlung : y-Strahlung erhöht, wenn die Probe in einem Behälter 
aus Wismut im Reaktor bestrahlt wird und die Wandstärke dieses 
Behälters 4cm beträgt? Um welchen Faktor nimmt der Fluß an 
thermischen Neutronen dabeı ab? 


3. Wie oft müssen Protonen in einem Zyklotron umlaufen, bis sie 
eine Energie von 10 MeV erreicht haben, wenn die Spannung zwi- 
schen den Elektroden 100 kV beträgt? 


4. Wie hoch ist der Neutronenfluß eines Neutronengenerators mit 
einem Tritiumtarget bei einem Deuteronenstrom von 0,2 mA und 
einer Deuteronenenergie von 400 keV in einem Abstand von 3 cm 
vom Target? (Vgl. Abb. (12-14).) 


13. Gewinnung und Chemie der Radionuklide 


13.1. Gewinnung von Radionukliden in Kernreaktoren 


Die meisten der im Handel befindlichen Radionuklide werden in 
Kernreaktoren hergestellt. Die verschiedenen Bestrahlungs- und Zu- 
satzeinrichtungen in Kernreaktoren, die für die Gewinnung von Ra- 
dionukliden wichtig sind, haben wir in Abschnitt 12.1. besprochen. 
Für die Produktion von Radionukliden in größerem Maßstab sind 
vor allen Dingen die größeren Reaktoren geeignet, die einen hohen 
Neutronenfluß (8 > 10'°cm"*s”') und ein hinreichend großes Vo- 
lumen zur Aufnahme vieler Proben besitzen. 

Eine Übersicht über die Reaktionen mit Neutronen gibt Tab. 13.1. 
Am wichtigsten sind die Reaktionen mit thermischen Neutronen, de- 
ren Fluß in den verschiedenen Reaktoren sich zwischen etwa 101° und 
10'*cm"?s"! bewegt. Durch die thermischen Neutronen werden 
fast ausschließlich (n, y)-Reaktionen ausgelöst, nur in seltenen Fällen 
(n, p)- und (n, «)-Reaktionen (vgl. Tab. 13.1.). Diese Reaktionen füh- 
ren im allgemeinen zu $ -aktiven Nukliden. Da bei (n, y)-Reaktionen 
isotope Nuklide entstehen, ist die spezifische Aktivität der Radionu- 
klide ın diesem Falle begrenzt. Als Beispiel sei die Bestrahlung von 
Natriumchlorid zur Gewinnung von Na-24 erwähnt. Dabei finden 
folgende Kernreaktionen mit thermischen Neutronen statt: 


*>Na(n, y)**’Na (co = 0,53 b; t,,a = 15,0h) 
Cl(n,y’Cl (o=4b; ta = 3,1: 10° a) 
3SCh(n,p)S (v = 0,30 b:tın — 88 d) 
°’Cl(n,y)’’Cl (a = 0,40 b; 1}, = 37,3 min) 


(13.1) 


Bei einer Bestrahlungszeit von 24h und einem Fluß an thermischen 
Neutronen von ® = 10'? cm”? s”! erhält man nach Gl. (8.79), 
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Tabelle 13.1. 
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Übersicht über die Reaktionen mit Neutronen in Kernreaktoren 


ae Zerfallsart der Reaktions- 


produkte 
(n, y) vorwiegend ß 
sehr selten ß* oder K 
‘(n,2n) vorwiegend ß* 
gelegentlich B” 
(n, p) fast immer ß” 
(n, ©) vorwiegend ß 
(n, f) Spaltprodukte der therm. Kern- 


spaltung immer ß” ; bei Hoch- 
energie-Kernspaltung auch ß* 
oder K 


Tabelle 13.2. 


Bemerkungen 


mit fast allen Nukliden mög- 
lich; therm. Neutronen geeig- 
net; ım allgemeinen hohe Aus- 
beuten 


stark endoergisch, nur mitener- 
giereichen Neutronen möglich 
(Energie > 10 MeV) 


meistendoergisch (Ausnahmen 
“N(n, p) '*C, °’Cl(n, p) °°S 
u. a.); häufig bei kleinen Ker- 
nen (A < 40) 


meistendoergisch (Ausnahmen 
10B(n,c) ’Liund ®Li(n, «) °H); 
vorwiegend beileichten Kernen 


bei Ordnungszahlen Z > 90; 
thermische Kernspaltung bei 
den Nukliden U-233, U-235 
und Pu-239 


Spezifische Aktivität und Verhältnis der aktiven zu 
den inaktiven Atomen bei der Bestrahlung von NaCl 
mit thermischen Neutronen in einem Reaktor 
(® = 10!? cm”? s”', Bestrahlungszeit 24 h) 


=. Verhältnis der aktıi- 
Radionuklid Spez. Aktivität ven zu den inaktiven 


in mCi/g 
24Na 991 
>Cı 0,0006 
2°C] 273 
358 5 


Atomen *N:N 
1: 3,6 - 10° 
1: 3,5 10% 
1:3,2: 10° 


trägerfrei 
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4 = 1,681 (I-e*), (13.2) 


13 o®H 
® M 
für die spezifische Aktivität A, der Radionuklide die in Tab. 13.2. auf- 
geführten Werte. Nur S-35 liegt in trägerfreier Form vor, d.h. frei von 
inaktivem Schwefel. Alle anderen Radionuklide sind mit den inaktiven 
Isotopen vermischt, d. h. nicht trägerfrei. Solche Rechnungen wie die 
vorliegende sind immer erforderlich, wenn man Radionuklide erzeu- 
gen will. Ob die spezifische Aktivität ausreichend ist, hängt von der 
Aufgabenstellung ab. Die spezifische Aktivität kann durch Wahl des 
Neutronenflusses und Variation der Bestrahlungsdauer in gewissen 
Grenzen verändert werden. 

Erheblich günstiger im Hinblick auf die spezifische Aktivität liegen 
die Verhältnisse, wenn durch eine (n, y)-Reaktion Radionuklide mit 
kurzer Halbwertzeit entstehen, die sich durch $” -Zerfall in die ge- 
wünschten Radionuklide umwandeln. Ein praktisch wichtiges Bei- 
spiel ist die Gewinnung von J-131 durch Bestrahlung von Tellur. Da- 
bei sınd folgende Kernreaktionen von Interesse: 


130Te.(n, y) 131mTe 1. U. 131 Te P,Y. 1317 P,Y 


(H = 0,345) 30h 25 min dd 

128Te(n, y) 129m, 40; 12976 P 7, Be (13.3) 
(H = 0,318) 34 d 69 min 1,7:10°a 
126Te(n, y) !?’"Te Eon 127Te BER 127J (stabil) 
AH=o1n 194 eh 


In manchen Fällen führen die (n, y)-Reaktionen zu den Kernisomeren, 
in anderen Fällen direkt zum Grundzustand. Ebenso zerfallen die 
Kernisomeren zum Teil direkt durch $”-Umwandlung ın das Tochter- 
nuklid, ohne vorher in den Grundzustand überzugehen. Aus den Re- 
aktionsgleichungen (13.3) folgt, daß es zweckmäßig ist, das bestrahlte 
Tellur vor der Abtrennung des Jods einige Tage liegen zu lassen, damit 
dıe Umwandlung in J-131 möglichst vollständig ist. Längere Lage- 
rungszeit wiederum ist nicht sinnvoll, weil das gewünschte J-131 dann 
teilweise wieder zerfällt; außerdem steigt dabei auch der Gehalt an dem 
langlebigen J-129 an. Die Abtrennung des Jods vom Tellur erfolgt 
meist durch Destillation. Zunächst wird das Tellur mit Bichromat und 
Schwefelsäure zur Tellursäure und das Jod zu Jodat oxydiert. Durch 
Reduktion mit Oxalsäure erhält man Jod, das in eine Vorlage destil- 
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liert wird, die etwas verdünnte Natronlauge und eine Spur Natrium- 
sulfit zur Reduktion des Jods oder etwas Natriumthiosulfatlösung ent- 
halten. kann. Auf diese Weise wird eine trägerfreie Jodidlösung ge- 
wonnen. 

Auch Szilard-Chalmers-Reaktionen können zur Gewinnung von 
trägerfreien Radionukliden durch (n, y)-Reaktionen herangezogen 
werden. Hierbei bieten sich vielfältige Möglichkeiten an: eine Aus- 
wahl ıst in Tab. 9.6. zusammengestellt. Als Beispiel sei die Gewinnung 
von Cu-64 höherer spezifischer Aktivität durch Bestrahlung von 
Kupferphthalocyanin in einem Reaktor genannt. Das Kupfer, das im 
Phthalocyanin-Komplex substitutionsinert gebunden ist, fliegt infol- 
ge der Kernreaktion °°Cu (n, y) °*Cu aus der komplexen Bindung her- 
aus. Nach der Bestrahlung wird der Komplex in konzentrierter Schwe- 
felsäure aufgelöst und durch Zugabe von Wasser wieder ausgefällt. 
Das Cu-64 befindet sich zu einem großen Prozentsatz in der Lösung 
und kann durch weitere Operationen — z. B. mit einem Ionenaustau- 
scher — von der überschüssigen Schwefelsäure abgetrennt werden. Es 
wird von den inaktiven Kupferionen begleitet, die unter dem Einfluß 
der Strahlung durch Zersetzung des Komplexes entstanden sind. Die 
spezifische Aktivität ist jedoch so hoch, daß das Kupfer als praktisch 
trägerfrei angesprochen werden kann. 

Die Gewinnung von Radionukliden mit thermischen Neutronen 
durch (n,p)- und (n,«)-Reaktionen ist in den folgenden Fällen 
möglich: 


5He(n,p)’H (co = 5330 b; tın = 12,26 a) (13.4) 
IN (n,p)'*C (o=1,81b; tn = 5730 a) (13.5) 
338 (n,p)”P (co = 0,0023 b; ty = 25 d) (13.6) 
35C](n,p)”S (o = 0,306; tin = 88 d) (13.7) 
Sc (n, p)*°Ca (a = 0,057 b;t,,2 = 165 d) (13.8) 

‘SLi(n,o)’?H (6=953b; In = 12,26 a) (13.9) 


Da die Radionuklide ın diesen Fällen nicht isotop sind, liegen sie stets 
in trägerfreier Form vor. Die chemische Abtrennung bereitet keine 
grundsätzlichen Schwierigkeiten. 

Die größte Bedeutung besitzt die Gewinnung von C-14 nach Gl. 
(13.5). Wegen der großen Halbwertzeit des C-14 sınd lange Bestrah- 
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lungszeiten notwendig, um hinreichend hohe Aktivitäten zu erhalten. 
In der Praxis wird meist eine Bestrahlungszeit von etwa | Jahr gewählt 
(vgl. Abschn. 8.7.). N-14 wurde zunächst in Form von Nitraten vorge- 
lest (Ammoniumnitrat oder Kaliumnitrat). Nitrate zersetzen sich je- 
doch unter dem Einfluß der Strahlung, insbesondere der y-Strahlung 
im Reaktor, in merklichem Umfang. Diese Zersetzung macht sich bei 
längerer Bestrahlungszeit besonders stark bemerkbar. Heute verwen- 
det man vorzugsweise thermisch stabile Nitride wie AIN oder Be3N;,. 
Nach Beendigung der Bestrahlung wird das Nitrid im Sauerstoffstrom 
auf etwa 800 °C erhitzt. Unter diesen Bedingungen entweicht das ge- 
bildete C-14 als '*CO,. Es kann in einer mit Bariumhydroxid gefüll- 
ten Vorlage in Bariumcarbonat überführt werden. Der Handelswert 
von 1 gträgerfreiem Ba'*CO; beträgt z. Zt. etwa DM 8000,—; das ist 
ungefähr das tausendfache des Wertes von 1g Gold. In trägerfreier 
Form ist die spezifische Aktivität des C-14 4,46 Ci/g oder 62 mCi/ 
mMol. In der Praxis wird eine spezifische Aktivität bis zu etwa 40 mCi/ 
mMol erreicht. Aus Ba!*CO, bzw. !'*CO, wird eine große Zahl von 
1!4C_markierten organischen Verbindungen hergestellt. Da bei diesen 
Synthesen erhebliche Verluste auftreten, steigt der Preis der markier- 
ten Verbindungen, bezogen auf die Aktivität an C-14, um etwa den 
Faktor 10 bis 100 an. Aus diesem Grunde sind einfache Reaktionen, 
die mit hoher Ausbeute verlaufen, in der Chemie des C-14 besonders 
wichtig. 

Tritinm, das nach der Reaktion (13.9) hergestellt wird, ist im Ge- 
gensatz zu C-14 verhältnismäßig preiswert. Es kommt als Tritiumgas 
mit einem Gehalt bis zu etwa 90%, Tritium oder als tritiertes Wasser in 
den Handel. Der Preis beträgt zur Zeit etwa DM 8,-- pro Ci (für grö- 
Bere Mengen). 1 Ci Tritium entspricht einer Menge von 0,103 mg und 
nimmt als Tritiumgas unter Normalbedingungen nur ein Volumen von 
0,38 cm? ein. Große Mengen Tritium werden für die Produktion von 
Wasserstoffbomben hergestellt. Verhältnismäßig kleine Mengen ver- 
wendet man für die Markierung von organischen Verbindungen. 

Die Kernspaltung mit thermischen Neutronen führt zu einer gro- 
ßen Anzahl von verschiedenen Radionukliden (vgl. Abschn. 11.8. und 
11.9.). Ein Teil dieser Spaltprodukte wird durch spezielle Trennver- 
fahren isoliert und in den Handel gebracht. Tab. 13.3. gibt eine Über- 
sicht über die auf diese Weise zugänglichen Radionuklide. Es ist bei 
der Abtrennung der Spaltprodukte allerdings oft schwierig, die 
Reinheitsanforderungen zu erfüllen, die z. B. im Hinblick auf die Ver- 
wendung in der Medizin erforderlich sind. 
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Tabelle 13.3. 
Radionuklide, die durch Abtrennung aus Spaltprodukten erhalten werden 
können 


Radionuklid | Trennverfahren (Arbeitsprinzip) 


85Kr, 133Xe Austreibung der Edelgase aus der siedenden Spaltprodukt- 
lösung mit einem Inertgas; nach Entfernung des Wasser- 
dampfes, CO,, OÖ, und der Kohlenwasserstoffe Adsorption 
der Edelgase an Aktivkohle. Gewinnung von reinem Kr oder 
Xe durch wiederholte fraktionierte De- und Adsorption. 


St Gemeinsame Fällung von Sr und Ba als Nitrate aus stark sal- 
petersaurer Lösung (Calciumnitrat bleibt in Lösung), Tren- 
nung von Sr und Ba durch Lösen der Nitrate und Fällung 
als Oxalate; oder Abtrennung des Ba als Chlorid durch Fäl- 
lung mit HCl/Äther bzw. als BaCrO, und Gewinnung des Sr 
durch Fällung in ammoniakalischer Lösung als SrC,0,. 


IL a) Adsorption an Silicagel, Elution mit Schwefel- und Sal- 
petersäure zur Abtrennung anderer Spaltprodukte und 
Elution von Zr und Nb mit 0,5 m Oxalsäure; 
b) Extraktion des Zr als a-Thenoyltrifluoraceton-Chelat in 
Benzol aus salpetersaurer Lösung, Rückextraktion mit 
2n HF und Fällung als BaZrF,, Abtrennung des Ba als 
Sulfat und Fällung des Zr als Salz der Mandelsäure. 


Mo a) Fällung des Mo mit Benzoinoxim (gelöst in Alkohol) 
aus saurer Lösung, Auflösen in Ammoniak; zugegebenes 
Fe!!! dient als Träger zur Mitfällung der anderen Spalt- 
produkte; aus dem angesäuerten Filtrat wird Mo als 
PbMoO, gefällt; 

b) Austausch an Dowex-1 aus 5-9 n HCI-Lösung, Elution 
der anderen Spaltprodukte mit 6 n HC1, 0,1 n HCI-0,05 n 
HF und3nNH,OH, Elution des Mo mit 6n Ammonium- 
acetatlösung, Reinigung des Mo ım Eluat durch Fe(OH);- 
Fällung und Ausfällung des Mo mit Benzoinoxim; 

c) Extraktion des Mo mit Äther aus 6 n HCI-Lösung, Rück- 
extraktion mit Wasser; Abtrennung anderer Spaltproduk- 
te durch Fe(OH);-Fällung; Mo wird aus dem angesäuer- 
ten Filtrat mit 8-Hydroxychinolin gefällt. 


Te a) Selektive Fällung des Tc als Tetraphenylarsoniumpertech- 
netat, (C,H5;)4 AsTcO,;; 

b) Extraktion des Tc als (C.H;)AsIcO, aus neutraler Lö- 
sung in Gegenwart von H,O, in CHCI, mit hohem Ver- 
teilungskoeffizienten; Rückextraktion mit 0,2 n HCIO, 
oder 12 n H,SO, ıst möglich. 
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Fortsetzung Tabelle 13.3. 


Radionuklid 


103R,] 


1317 


13705 


l4lle 
1440 


140B, 


147Dın 


Trennverfahren (Arbeitsprinzip) 


a) Oxydation des Ru in schwefelsaurer Lösung zu RuO, 
und Destillation in eine salzsaure, H,O, enthaltende Lö- 
sung (durch H,O, erfolgt Reduktion zu Ru”'); Fällung 
als Sulfid; 

b) Destillation von RuO, aus HCIO,-haltiger Lösung (Oxy- 
dation des Ru zu Ru’!!) in Gegenwart von NaBiO; (Oxy- 
dation der Halogene zu höheren Oxydationsstufen) ın 
eine alkalische Lösung; anschließend in saurer Lösung 
Reduktion mit Mg zu Ru-Metall; 

c) Extraktion des RuO, aus saurer Lösung in CCl, ; Fällung 
als RuO, durch Zugabe von Methanol. 


Reduktion zu J,, Wasserdampfdestillation, nach Ansäuern 
der Vorlage Extraktion mit CCl;; Reinigung durch mehrma- 
lige Reduktion und Oxydation: Rückextraktion mit NaHSO; 
(J,— 2 J7), Extraktion in CCl, nach Oxydation des J” zu J,. 


a) Extraktion als Cäsiumtetraphenylborat, Cs(C,H;)aB in 
Amylacetat; Rückextraktion mit 3n HC]; 

b) Fällung des Cs als Alaun aus einer von Alkali, Ruthenium 
und Seltenen Erden befreiten Lösung; zur Reinigung 
mehrmaliges Umfällen. 


a) Selektive Extraktion als Ce!Y aus salpetersaurer Lösung 
mit Tributylphosphat bzw. mit Di-2-äthylhexylphosphat 
in Heptan (hoher Verteilungskoeffizient); 

b) Fällung des Ce!Y als CeHJO, : H,O; damit Abtrennung 
von anderen Seltenen Erden und Thorium. 


Fällung als BaCl, - H,O aus einer kalten, sauren Lösung mit 
einem HCI-Ather-Gemisch (5 Teile konz. HCl - 1 Teil Ather); 
Reinigung durch mehrmaliges Auflösen und Fällen. 


Trennung der Seltenen Erden an Dowex-50, Elution mit 
Milchsäure zunehmender Konzentration (0,85 m; 0,90 m; 
0,95 m; 1,0 m) beipH 3 und erhöhter Temperatur (z. B. 87°C). 


Reaktionen mit harten Neutronen, (n,2n)-, (n,p)- und (n, «)-Re- 
aktionen, spielen für die Gewinnung von Radionukliden in Kernreak- 
toren nur eine untergeordnete Rolle. Dies beruht insbesondere darauf, 
daß der Fluß an energiereichen Neutronen verhältnismäßig gering ist, 
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wenn nicht besondere Vorkehrungen getroffen werden, z. B. Bestrah- 
lung in einem Brennstoffelement oder Zusatz von Lithiumdeuterid 
(vgl. Abschn. 12.1.2.). 

Gewisse praktische Bedeutung besitzen die folgenden Reaktionen, 
deren Schwellenenergie etwa 1 MeV beträgt: 


925 (n,p) °P, (13.10) 

°°Co (n, p) ””Fe. (13.11) 

Der Wirkungsauerschnitt für diese Reaktionen ist in Abb. (13-1) als 
Funktion der Energie der Neutronen aufgezeichnet. P-32 und Fe-59 


können so in hoher spezifischer Aktivität hergestellt werden; die Aus- 
beute an P-32 ist verhältnismäßig hoch, die an Fe-59 geringer. 


fe) 


(as) 


Wirkungsquerschnitt On,p N mb ———— 


DE BR IER r vr — 


Abb. (13-1) Wirkungsquerschnitte für die Reaktionen °?S(n, p)”?P und °°Co(n, p)”’Fe 

als Funktion der Energie der Neutronen. Nach E. D. KLEMA u. A. O. Hanson: Physic. 

Rev. 73 (1948) 106; J. M. F. JERONYMO, G. S. ManI, J. OLKOWSKY, A. SADEGHI u. 
C. F. WILLIAMSON: Nuclear Physics 47 (1963) 157. 


Die Vorbereitung der Proben für die Bestrahlung ım Reaktor ist ım 
allgemeinen ziemlich einfach. Wichtig ist die Kenntnis der im Reaktor 
herrschenden Temperatur. Feste Stoffe können in den meisten Fällen 
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in kleinen Beutelchen aus Polyäthylen eingeschweißt werden. Dabei 
ist es zweckmäßig, aus pulverförmigen Substanzen Preßlinge herzu- 
stellen, um die Handhabung der bestrahlten Proben zu vereinfachen. 
Flüssige und gasförmige Stoffe sowie solche festen Verbindungen, die 
sich bei der Bestrahlung zersetzen (z. B. unter Bildung von Halogenen), 
werden meist in Quarzglas eingeschmolzen. Quarzglas hat den Vorteil, 
daß es praktisch nicht aktiviert wird. Es ist auch dann angebracht, 
wenn ım Reaktor eine erhöhte Temperatur herrscht. Zum Einbringen 
der Proben in den Reaktor werden im allgemeinen kleine verschraub- 
bare zylindrische Behälter aus Aluminium von I Zoll Durchmesser 
verwendet, weil Aluminium ebenfalls nur in geringem Umfang akti- 
viert wird (Al-28 ist sehr kurzlebig). Für den Transport stark aktiver 
Proben benutzt man meist Bleibehälter, zum Öffnen der Aluminium- 
behälter besondere Einrichtungen mit der Möglichkeit der Fernbe- 
dienung. 

Bei stark absorbierenden Stoffen (z. B. Cadmium oder Lanthaniden) 
spielt die Selbstabsorption der Neutronen eine Rolle. Sie kann sich 
schon bei Proben von 0,1 mg bemerkbar machen. Der Neutronenfluß 
nimmt dann zum Innern der Probe hin kontinuierlich ab. Man be- 
zeichnet diesen Effekt auch als Selbstabschirmung. Diese Selbstab- 
schirmung wird in der Praxis am einfachsten dadurch bestimmt, daß 
man verschiedene Mengen unter den gleichen Bedingungen bestrahlt 
und feststellt, in welchem Maße die spezifische Aktivität abnimmt. 
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Beschleuniger haben im Hinblick auf die Erzeugung von Radionuklı- 
den gegenüber Kernreaktoren den Vorteil, daß sie vielseitiger ver- 
wendbar sınd. So können y-Quanten, Protonen, Deuteronen, «-Teil- 
chen und andere Ionen als Geschosse verwendet werden. Außerdem 
ist die Energie der Geschosse in weiten Grenzen variierbar. Neutronen 
können in Beschleunigern indirekt durch Kernreaktionen erzeugt wer- 
den (vgl. Abschn. 12.3.). Für die Produktion von Radionukliden in 
größerem Maßstab besitzen Beschleuniger allerdings den wesentlichen 
Nachteil der hohen Betriebskosten. Deshalb ist man bestrebt, die in 
Beschleunigern möglichen Reaktionen durch äquivalente Reaktionen 
in Kernreaktoren zu ersetzen, z. B. (d,p)- durch (n, y)-Reaktionen 
und (d, t)- durch (n, 2n)-Reaktionen. 

Tab. 13.4. gibt eine Übersicht über die wichtigsten Merkmale der 
Kernreaktionen, die mit Beschleunigern durchgeführt werden können. 
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Tabelle 13.4. 


Übersicht über die Reaktionen in Beschleunigern 


Reakt; Zerfallsart der 
N Reaktionsprodukte 


(P, y) ß" oder K 
selten B” 
(p,n) ß* oderK 
gelegentlich B” 
(P; a) == 
(d,n) ß* oder K 
gelegentlich P” 


(d,2n) ß* oderK 


selten B" 
(d,p) meist BP 
(d,c) ß* oder ß” 
(&,n) ß* oder K 
selten B" 
(«,p) meist P” 
gelegentlich 
ß* oder K 
(y,n) u 
gelegentlich B” 


Bemerkungen 


Bei leichten Kernen oft scharfe Resonanz- 
stellen; konkurrierend können (p, n)-Reak- 
tionen auftreten 


meist endoergisch ; Schwellenenergie 
2-4 MeV 


selten 


exoergisch; von den durch Deuteronenein- 
fang induzierten Reaktionen die höchsten 
Ausbeuten 


Schwellenenergie 5-10 MeV; bei höheren 
Energien (d,3n)- und (d,4n)-Reaktionen 


im allgemeinen recht hohe Wirkungsquer- 
schnitte; mit 14 MeV-Deuteronen prak- 
tisch bei allen Elementen durchführbar; bei 
leichten Kernen (niedrige Potentialschwelle) 
Einfang des Deuterons und anschließend 
Aussendung eines Protons; bei schwereren 
Kernen Oppenheimer-Phillips-Reaktion 


meist exoergisch; häufig bei leichten Ker- 
nen, z. B. Li(d,«) «und ’Lid,J)a+n 


wird zur Gewinnung von Neutronen ausge- 
nutzt; Ausbeuten nehmen wegen der Cou- 
lombschen Abstoßung mit zunehmender 
Ordnungszahl des Targets ab; bei höhe- 
ren Energien (&,2n)- und (&,3n)-Reak- 
tionen 


ebenfalls hohe Schwellenenergie wegen Cou- 
lombscher Abstoßung; beihoher Ordnungs- 
zahl nur mit hochenergetischen «-Teilchen 
möglich 


immer endoergisch; die Schwellenener- 
gie entspricht der Bindungsenergie des Neu- 
trons im Kern; mit wachsender y-Ener- 
gie auch (y, 2n)- und (y, 3n)-Reaktionen 
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Tabelle 13.5. 
Reaktionen mit Deuteronen zur Gewinnung von Radionukliden 


u. 
Target Kernreaktion Ausbeute in A 
8MeV 14 MeV 19MeV 

Li, LiF, LiBO, 6] j(d,n)’Be - niedrig 2 
B,O3 1B(d,n)!!C 500 485 — 
Mg, MgO 24Mg(d,a)??Na > 292 
Cr >°CHld, a)*?V - niedrig - 
Cr >2Cr(d,2n)’®Mn - 80 - 
Fe >Fe(d,a)”*Mn - 1,0 - 
Manganlegierung >>Mn(d, 2n)°°Fe - 0,7 0,02 
Fe >6Fe(d,2n)”°Co — hoch — 
Fe >°Fe(d,n)”’Co —_ hoch 5,0 
Fe >’Fe(d,n)”°’Co - hoch —_ 
Cu 65Cu(d, 2n)°°Zn — 3,5 = 
Germaniumlegierung ’*Ge(d,2n)’*As _ 2 10 
Arsenlegierung "5>As(d,2n)’’Se —_ hoch = 
NaBr PBr(d,2n)’’Kr — hoch = 
SrCO; 88Sr(d,2n)F®Y — 38 = 
Pd 10T7Ppd(d,n)!°°Ag — mittel = 
Te 130Te(d,2n)130] i Mm - 
NaJ 127J(d,2n)!?’Xe _ mittel = 
Au 197 Au(d,2n)!?’Hg - 800 — 


*) Anmerkung: Die Angaben gelten für dicke Targets 

Werte aus: 

J. W. Irvine: Nucleonics 3 (2) (1948) 5. 

J. W. IRvINE: J. chem. Soc. [London] 1949, Suppl. Issue Nr. 2, 356. 
W. M. GARRISON, J. G. HAMILTON: UCRL 1067 (1950). 


Im Gegensatz zu den in Kernreaktoren durch Neutroneneinfang er- 
zeugten Radionukliden sind die mit Beschleunigern gewonnenen Nu- 
klide meist ß*-aktiv oder K-Strahler. Wenn solche Radionuklide er- 
wünscht sind, müssen sie deshalb im allgemeinen mit einem Beschleu- 
niger hergestellt werden. 

Als Geschosse werden bevorzugt Deuteronen verwendet, weil sıe 
infolge der größeren Wirkungsquerschnitte höhere Ausbeuten liefern 
als Protonen und in verhältnismäßig einfachen Ionenquellen leichter 
erzeugt werden können als «-Teilchen. In Tab. 13.5. sind einige Reak- 
tionen mit Deuteronen zusammengestellt, die für die Gewinnung von 
Radionukliden Bedeutung gewonnen haben. 
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C-11 kann durch verschiedene Reaktionen erzeugt werden: 


1B(p,n)!!C a (13.12) 
10B(d,n)!!C N i1B (13.13) 
12C (n,2n)'IC un (13.14) 


In der Praxis kommen häufig folgende Reaktionen zur Anwendung: 


-Cn)rC, 
”C (p,pn)'’C, 
“N (p,a)''C, 
16H (p,pna)!'C. 


Bei den Reaktionen (13.12) und (13.13) entsteht C-11 in trägerfreier 
Form, bei der Reaktion (13-14) nicht. C-11 wird für reaktionskineti- 
sche Untersuchungen verwendet. Gegenüber C-14 besitzt es den Vor- 
teil der höheren Zerfallsenergie und der höheren spezifischen Aktivi- 
tät, aber den Nachteil der kurzen Halbwertzeit. 

Auch für die Herstellung von F-18 bieten sich mehrere Reaktionen 
an 


180, (p,n)'®F (13.15) 
7O(d,n)!®F | B*(0,64MeV) 150 (13.16) 
16Q (t,n) !$F Ih (13.17) 
19F (y,n) 18F (13.18) 


Die Reaktionen (13.15) und (13.17) spielen für dıe Bestimmung von 
Sauerstoff durch Aktivierungsanalyse eine Rolle. Der (y,n)-Reaktion 
(13.18) äquivalent ist die (n, 2n)-Reaktion '?F (n,2n)'®F. 

Die Wirkungsquerschnitte für die Herstellung von Na-22 durch die 
Kernreaktion 


?#Mg(d,a) ??Na (13.19) 
sowie für die Herstellung von Na-24 durch die Kernreaktion 
?6Mg(d,a)”*Na (13.20) 


sind in Abb. (13-2) als Funktion der Energie der Deuteronen aufge- 
zeichnet. In Abb. (13-3) sind die Wirkungsquerschnitte für verschie- 
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Wirkungsquerschnitt © n b ——e 


0 2 L 6 8 10 12 ı 16 
Deuteronenenergie in MeV —» 


Abb. (13-2) | 
Wirkungsquerschnitte für die Reaktionen ?*Mg(d,«a)?”Na und ?°Mg(d,«a)’*Na als 
Funktion der Energie der Deuteronen. Nach J. W. IRvIne u. E. T. CLARKE: J. chem. 
Physics 16 (1948) 686. 


Wirkungsquerschnitt © in b —— 


0 2 L 6 8 0 12 7 6 
Deuteronenenergie in MeV —— 


Abb. (13-3) Wirkungsquerschnitte für verschiedene Kernreaktionen mit Deuteronen 
an Kupfer. Nach J. W. IRvIne, jun.: J. chem. Soc. [London] 5 (1949) 356. 
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dene Kernreaktionen von Deuteronen mit Kupfer angegeben, die für 
die Gewinnung von Zinkisotopen wichtig sind. 

(d,p)-Reaktionen, die im allgemeinen recht hohe Wirkungsquer- 
schnitte besitzen, sind für die Gewinnung von Radionukliden uninter- 
essant, da sie den im Reaktor mit guten Ausbeuten ablaufenden (n, y)- 
Reaktionen äquivalent sind. 

(y,n)-Reaktionen besitzen Interesse für die Herstellung von isotopen 
Radionukliden mit Neutronenunterschuß (ß*- bzw. K-Strahlern). Ei- 
nige Beispiele für solche Reaktionen sind in Tab. 13.6. zusammenge- 


Tabelle 13.6. 
Beispiele für die Gewinnung von Radionukliden durch (y, n)-Reaktionen 


Durch EYmax o (9, M)max 
Target (y‚n)-Reaktion 1,7 (Resonanz- (beider 
erzeugt energie) Resonanzenergie) 
in MeV in barn 
TiO, u 3,1h a _ 
Co(NO;), : 6 H,O Co 71d 16,9 0,13 
AgNO, 106Ag 8,4d 14,0 0,24 
KJO;(LiJ) 20] 13 d 15,2 0,45 
Cs,CO; 13205 6,5d R “ 
TINO; 202T] 12d 2 17 0,092 
Pb(NO;), 23ph 51h z 5 
Werte aus: 


H. Euias: Radiochimica Acta 6 (1966) 109. 

R. MONTALBETTI, L. KATZ, J. GOLDENBERG: Physic. Rev. 91 (1953) 667. 
M. MUTSURO: J. physic. Soc. Japan 14 (1959) 1649. 

J. ERÖ, L. KESZTHELYI: Nuclear Physics 2 (1956/57) 371. 

J. MOFFATT, D. REITMANN: Nuclear Physics 65 (1965) 135. 


stellt. Die Wirkungsquerschnitte liegen meist in der Größenordnung 
1 bis 100 mb; sie steigen mit der Energie der y-Quanten an (Abb. 
(13-4)). Mit wachsender y-Energie steigt auch der Anteil der (y,2n)-, 
(y,3n)- und (y,4n)-Reaktionen. Die spezifische Aktivität der Radio- 
nuklide, die durch diese Kernreaktionen gewonnen werden, ist ver- 
hältnismäßig niedrig, es sei denn, daß Trennungen nach der Methode 
von SZILARD und CHALMERS ausgeführt werden. 

Bei der Bestrahlung in einem Beschleuniger unterscheidet man die 
„innere“ und die „äußere“ Bestrahlung. Im einen Falle wırd das Tar- 
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0,35 


o 
ai 


o 
oO 


Wirkungsquerschnitt o n b ——» 


0,05 


Energie 2 y- in MeV —» 


Abb. (13-4) 

Wirkungsquerschnitte für die Reaktionen !*!Pr(y,n)!*’Pr und '*!Pr(y,2n)!??Pr als 

Funktion der y-Energie. Nach J. H. CARVER u. W. TURCHINETZ: Proc. physic. Soc. 
73 (1959) 110. 


get ın den Beschleuniger eingeführt, im anderen Falle wird der Strahl 
aus dem Beschleuniger herausgelenkt, so daß das Target außerhalb 
bestrahlt werden kann. Beide Möglichkeiten sind in Abb. (13-5) skiz- 
ziert. In beiden Fällen treten durch die Absorption der Strahlung be- 
trächtliche Wärmeleistungen auf, die eine intensive Kühlung erforder- 
lich machen. Ein Teilchenstrom von 1 uA und einer Energie von 1 MeV 
bedeutet beispielsweise eine Leistung von 10”6 A - 10°V = 1W. Die 
Ströme liegen meist in der Größenordnung 100 uA, die Energien der 
Teilchen ın der Größenordnung 10 MeV. Geht man davon aus, daß 
die Teilchen im Target vollständig absorbiert werden, so ist die Lei- 
stung 1kW. Diese muß unbedingt durch eine gute Kühlung abgeführt 
werden, wenn eine Überhitzung oder ein Wegschmelzen des Targets 
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Abb. (13-5) Äußere und innere Bestrahlung in einem Beschleuniger. 


Ablenkplatte 


vermieden werden sollen. Meist wırd Wasserkühlung verwendet. Auch 
dem Wärmeübergang von der Probe zur Kühlfläche muß Beachtung 
geschenkt werden, wenn keine allzu starke lokale Überhitzung in der 
Probe eintreten soll. 

Die Dicke der Probe ist bei der Bestrahlung in einem Beschleuniger 
ebenfalls von größerer Bedeutung als bei der Bestrahlung in einem Re- 
aktor. Während der Fluß an thermischen Neutronen im Reaktor in 
einer bestimmten Bestrahlungsposition verhältnismäßig konstant ist 
— sofern keine Stoffe mit hoher Neutronenabsorption zugegen 
sind —, nimmt die Intensität in einem Strahl von geladenen Teilchen 
wegen der stärkeren Wechselwirkung in einem Target sehr viel rascher 
ab. Nur in sehr dünnen Folien kann die Intensität, d. h. der Teilchen- 
fluß, als konstant angesehen werden. Dies ist für die Berechnung der 
Ausbeute wichtig (vgl. Abschn. 8.7.). 


13.3. Trennung von Radionukliden 


Durch die Aufgabe, Radionuklide in kleinen Mengen, aber mit hoher 
Reinheit und möglichst quantitativ abzutrennen, wurde die Entwick- 
lung moderner Trennverfahren sehr stark gefördert. 
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Die Frage der radiochemischen Reinheit spielt im Hinblick auf die 
Verwendung der Radionuklide eine wichtige Rolle. Dies gilt insbe- 
sondere für die Anwendung in der Medizin für diagnostische oder 
therapeutische Zwecke, aber auch für andere empfindliche Messun- 
gen. Besonders unangenehm ist die Verunreinigung mit langlebigen 
Radionukliden (vgl. Abb. (5-6)), weil sich dann der Anteil der Verun- 
reinigung mit der Zeit in starkem Maße erhöht. Ist z. B. die radioche- 
mische Reinheit von Ba-140, das frisch aus Spaltproduktlösungen ab- 
getrennt wurde, größer als 99%/ und enthält dieses Präparat als Verun- 
reinigung nur 0,1% seiner Aktivität an dem langlebigen Spaltprodukt 
Sr-90, so wächst der Aktivitätsanteil des Sr-90 innerhalb von 3 Mona- 
ten auf 11,5% an. Aus diesen Gründen ist die Entwicklung von Trenn- 
verfahren hoher Selektivität und Nachweisverfahren hoher Empfind- 
lichkeit für die Chemie der Radionuklide besonders wichtig. 

Die Trennverfahren lassen sich folgendermaßen einteilen: 


Fällung und Kristallisation 
Elektrolyse 

Destillation 

Extraktion 

Ionenaustausch 
Chromatographie 


Die fraktionierte Kristallisation war eine der ersten Methoden zur 
Abtrennung und Reindarstellung von Radionukliden. So wurde das 
Ra-226 von dem Ehepaar Curie durch fraktionierte Kristallisation 
der Chloride von Barıum getrennt und isoliert. Der durch Bestrahlen 
von Chloriden mit Neutronen nach der Kernreaktion (13.7) gebildete 
Schwefel kann durch Behandlung mit konzentrierter Salzsäure abge- 
trennt werden. Dabei kristallisiert das Chlorid aus, während der 
Schwefel als *”SO2” in der Mutterlauge angereichert wird. 

Fällungsverfahren sprechen nur dann an, wenn das Löslichkeits- 
produkt überschritten wird. Sofern die Radionuklide in sehr kleiner 
Konzentration vorliegen, ist deshalb eine direkte Abtrennung durch 
eine Fällungsreaktion nicht möglich. Man wendet dann das Verfahren 
der Mitfällung an. Dabei wird eine Komponente zugesetzt, die sich un- 
ter den betreffenden Bedingungen chemisch ähnlich verhält wıe das 
Radionuklid, das abgetrennt werden soll. Die zugesetzte Komponente 
wird als Träger bezeichnet. Die Mitfällung unter Zugabe eines Trägers 
ist eine sehr häufig benutzte Methode zur Abtrennung von Radionu- 
kliden. Als Träger kommen isotope Nuklide oder nicht-isotope Nukli- 
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dein Frage. Im Falle der Zugabe eines isotopen Trägers wird die spezi- 
fische Aktivität des Radionuklids erheblich herabgesetzt; ein nicht- 
isotoper Träger dagegen kann später abgetrennt werden. Es gibt zahl- 
reiche Beispiele für die Abtrennung von Radionukliden durch Mitfäl- 
lung. So eignen sich beispielsweise Barıumionen als Träger für Ra- 
dıum. Hydroxide, insbesondere Eisenhydroxid und andere Metallhy- 
droxide, sind wegen ihrer großen spezifischen Oberfläche als Träger 
besonders vorteilhaft. Zur Abtrennung und Reinigung kleiner Men- 
gen von Actiniden wird häufig eine Lanthanfluoridfällung vorge- 
nommen, weil die Actinide mit Fluoridionen ebenfalls schwerlösliche 
Verbindungen liefern und deshalb zusammen mit dem Lanthan aus- 
fallen. Wenn man umgekehrt bei einer Fällungsoperation die Mitfäl- 
lung eines in kleinen Mengen vorhandenen Radionuklids vermeiden 
will, setzt man einen sogenannten Rückhalteträger zu. Besonders 
wirksam sind isotope Rückhalteträger; sie führen jedoch zu einer Ver- 
minderung der spezifischen Aktivität. Das Verhalten trägerfreier Ra- 
dionuklide wird in Abschn. 13.4. näher besprochen. 

Für die Filtration im Anschluß an eine Fällungsreaktion benutzt 
man meist eine sogenannte Hahnsche Nutsche (vgl. Abb. (13-6)). Die- 


Oberteil 

Feder 
1:2] 
Tr 


Filter 


Unterteil mit Fritte 
(plan geschliffen) 


Abb. (13-6) Skizze einer Hahnschen Nutsche. 


se besteht aus einem Unterteil mit Fritte, die plangeschliften ist, und 
einem Oberteil, das durch Federn oder Gummi angepreßt wird. Der 
Vorteil der Hahnschen Nutsche besteht darin, daß das Filter mit dem 
Präparat sehr leicht entnommen und nach Überführung auf ein Prä- 
parateschälchen gegebenenfalls direkt für eine Aktivitätsmessung ver- 
wendet werden kann. 
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Die elektrolytische Abscheidung von Radionukliden fand bei der 
Untersuchung der natürlichen Radionuklide häufig Verwendung. 
Diese Methode ist sehr nützlich, wenn man möglichst dünne Präpa- 
rate erhalten will; sie besitzt deshalb für die Herstellung von Stan- 
dardpräparaten große Bedeutung. Polonium beispielsweise kann mit 
guter Ausbeute anodisch auf Kupfer, Platin oder Silber abgeschieden 
werden, ebenso Blei und Mangan. Durch Elektrolyse der Nitrate oder 
Chloride in Aceton-haltiger alkoholischer Lösung ist es möglich, Tho- 
rium und Actinium an der Kathode abzuscheiden. Auch stark elektro- 
positive Metalle können abgetrennt werden, z. B. Radium durch Elek- 
trolyse des Jodids oder Thiocyanats in Aceton. Die Abtrennung des 
Na-22 von Magnesium im Anschluß an die Kernreaktion (13.19) ist 
durch Elektrolyse an einer Quecksilberkathode möglich. 

Die Abtrennung durch Destillation ist auf solche Fälle beschränkt, 
in denen die Radionuklide in Form einer flüchtigen Verbindung vor- 
liegen. Die Gewinnung von J-131 aus bestrahltem Tellur durch Destil- 
latıion haben wir bereits in Abschn. 13.1. besprochen. In ähnlicher 
Weise kann Ruthenium als Rutheniumtetroxid aus bestrahltem Mo- 
lybdän oder aus Spaltproduktlösungen durch Erhitzen in oxydieren- 
dem Medium (z. B. Perchlorsäure oder Kaliumpermanganat) abge- 
trennt werden. Technetium ist beim Erhitzen in konzentrierter Schwe- 
felsäure auf 150 bis 200 °C als Tc,O/- flüchtig. Cd-107, das durch Be- 
strahlen von Silber mit Deuteronen nach der Kernreaktion 
107 Ag(d,2n)'°’Cd erhalten wird, ist durch Erhitzen auf 900 °C im Va- 
kuum vom Silber abtrennbar. Zur Reinigung von P-32 kann die Ver- 
flüchtigung als Phosphorpentachlorid im Chlorstrom dienen. 

Extraktionsverfahren finden eine sehr breite Anwendung zur Ab- 
trennung von Radionukliden, insbesondere deshalb, weil sie einfach 
und rasch ausgeführt werden können. Die Zugabe eines Trägers ist 
nicht erforderlich. Der Verteilungskoeffizient A, ist gegeben durch das 
Nernstsche Verteilungsgesetz 


Reit (13.21) 
C3 


(c, und c, sind die Konzentrationen in den beiden Phasen, z. B. in der 
wässerigen und der organischen Phase). In Tab. 13.7. sind einige aus- 
gewählte Beispiele für die Abtrennung von Radionukliden durch Ex- 
traktion zusammengestellt. Besonders vorteilhaft sind solche Extrak- 
tionsmittel, die sich durch hohe Selektivität auszeichnen, d. h. durch 
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Element 


Eisen 


Brom 


Strontium 


Yttrium 


Zirkonium 


-Technetium 


Jod 
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Tabelle 13.7. 
Beispiele für die Gewinnung von Radionukliden durch Extraktion 


Extraktionsmittel 


Isopropyläther 


Cupferron in Chloro- 
form 


Tetrachlorkohlen- 
stoff 


&-Thenoyltrifluor- 
aceton (TTA) in 
Benzol 


Di-2-äthylhexylphos- 
phat (D2EHP) in 
Toluol 


Tri-n-butylphosphat 
(TBP) 


Tri-n-butylphosphat 

unverdünnt oder in 

CCl,, Kerosin, Ben- 
zol, Toluol 


Di-n-butylphosphat 
(DBPA) in Di-n- 
butyläther 


Tetraphenylarso- 
niumchlorid in Chlo- 
roform 


Tetrachlorkohlen- 
stoff 


Bemerkungen 


Extraktion zu 99°%/ aus stark salz- 
saurer Lösung als solvatisiertes 
HFeCl;; 

Quantitative Extraktion als Fe! 
cupferrat aus salzsaurer Lösung. 


Extraktion als Br, aus salpetersaurer 
Lösung; Einhaltung bestimmter Be- 
dingungen erlaubt eine Trennung 
von J,». 


Bei pH > 10. 


In salzsaurer Lösung Abtrennung 
von Sr; 


Hoher Verteilungskoeffizient für 
stark salpetersaure Lösung (Tren- 
nung von den Seltenen Erden). 


Aus stark salzsaurer oder salpeter- 
saurer Lösung werden Zr und Nbmit 
hohem Verteilungskoeffizienten ex- 
trahiert; 


Aus’ saurer Lösung quantitative Ex- 
traktıion; Mitextraktion von anwe- 
sendem Niob wird durch Zugabe von 
H,O; fast völlig zurückgedrängt. 


Extraktion aus neutraler oder bası- 
scher Lösung ın Anwesenheit von 
H,O; als (CH s)4 AsTcO, mit ho- 
hem Verteilungskoeffizienten (Tren- 
nung aus Spaltprodukten). 


Extraktion als J, aus saurer Lösung; 
bei Einhaltung bestimmter Bedin- 
gungen ist eine direkte Trennung des 
Jods von den anderen Spaltproduk- 
ten möglich. 
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Fortsetzung Tabelle 13.7. 


| Element 


Cäsıum 


Actinium 


Thorium 


Uran 


Plutonium | 


Americium und &-Thenoyltrifluor- 


Curium 


Berkelium 


Extraktionsmittel 


Natriumtetraphenyl- 
borat in Amylacetat 


Diäthyläther | 


Trı-n-butylphosphat 
(TBP) 


&-Ihenoyltrifluorace- 
ton (TTA) in Benzol 


Methylisobutylketon 
| (Hexon) 


«-Thenoyltrifluorace- 
ton (TTA) ın Benzol 


Tri-n-butylphosphat 
(TBP) in Kerosin 


Diäthyläther 


Tri-n-butylphosphat 
(TBP) in Kerosin 


Tri-n-butylphosphat 
(IBP) in Kerosin 


aceton in Benzol 


Di-2-äthylhexyl- 
phosphat (D2EHP) 
in Heptan 


Selektive Extraktion als Cs(C,H;)4B 
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Bemerkungen 


ın Amylacetat aus wäßriger gepuffer- 
ter Lösung (Natriumcitrat/HNO;) 


Extraktion als Ce!Y aus stark salpe- 


tersaurer Lösung mit guter Ausbeu- 
te (Trennung von den dreiwertigen 
Lanthaniden); 


Extraktion des Ce'Y aus salpetersau- 
rer Lösung mit guter Ausbeute. 


Bei pH 6 aus wäßriger Lösung. 


Extraktion aus salpetersaurer Lö- 
sung mit hohem Verteilungskoeffi- 
zienten; 


Extraktion aus saurer Lösung; 


Extraktion aus angesäuerter Na- 
triumnitratlösung (Technisches Ver- 
fahren). 


Selektive Extraktion der Uranylio- 
nen bei Einhaltung bestimmter Be- 
dingungen; 


Extraktion der Uranylionen aus sau- 
ren Lösungenmithohem Verteilungs- 
koeffizienten (Technisches Verfahren). 


Extraktion des Pu’! aus stark salpe- 
tersaurer Lösung mit hohem Vertei- 
lungskoeffizienten; auch Pu!” ‚wird 
extrahiert. 


Quantitative Extraktion als Am!" 


und Cm!" beipH * 4. 


Extraktion aus stark salpetersaurer 
Lösung in Gegenwart von KBrO; 
als Bk'Y. Möglichkeit der Trennung 
von Bk!"!, Cm"! und cf!" 
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große Unterschiede in den Verteilungskoeffizienten. In diesem Zu- 
sammenhang haben Ketone, Ester der Phosphorsäure und langkettige 
Amine große Bedeutung gewonnen. Thenoyl-2-trifluoraceton (TTA), 
ein Diketon, eignet sich zur selektiven Abtrennung von Thorium- und 
Zirkoniumisotopen im Laboratorium. Di-2-äthylhexyl-phosphat 
(D2EHPA), ein Diester der Phosphorsäure, wird für die Abtrennung 
von Sr-90 ın größerem Maßstab verwendet. Auch bei der Abtrennung 
von Radionukliden durch Szilard-Chalmers-Reaktionen kommen be- 
vorzugt Extraktionsverfahren zur Anwendung, z. B. für die Isolierung 
von J-128 aus bestrahltem Äthyljodid (vgl. Abschn. 9.4.), die Abtren- 
nung von Fe-59 aus bestrahltem Ferrocen und die Abtrennung von 
Br-80 aus Brombenzol, das mit Br-80m markiert ist. In der Kerntech- 
nik nehmen Methylisobutylketon (Hexon), Tributylphosphat (TBP) 
und Trilaurylamin (TLA) als Extraktionsmittel im Rahmen der Wie- 
deraufarbeitung der Brennstoffelemente zur Abtrennung und Reini- 
gung von Uran und Plutonium einen wichtigen Platz ein (vgl. Abschn. 
11.8.). 

Ionenaustauschverfahren sind im kernchemischen Laboratorıum 
für die Trennung von Radionukliden ebenfalls unentbehrlich gewor- 
den. Auch auf diesem Gebiet wurde die Entwicklung entscheidend 
durch die Kernchemie befruchtet. Der Austausch von Protonen gegen 
andere Kationen in einem Ionenaustauscher kann durch folgende 
Gleichung beschrieben werden: 


nH + M’*=nH* +M. (13.22) 
Für die Gleichgewichtskonstante gilt: 


_ HF M] 


K — 
[H]® [IM] 


(13.23) 


Die überstrichenen Größen bedeuten: am Austauscher. Der Vertei- 
lungskoeffizient X, für die Kationen M"* ist gegeben durch den Aus- 
druck: 


[MM] 


Ka = ar (13.24) 


Mit Gl. (13.23) folgt daraus 
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Kı=Kı a (13.25) 


beziehungsweise durch Logarithmieren: 


lgeKı =1gKı +nle [HJ+ npH. (13.26) 


Bei geringer Belegung des Ionenaustauschers, d. h. bei geringer Kon- 


zentration der austauschbaren Ionen, ist [H] konstant, und es folgt: 
lg K, = const + nr pH. (13.27) 


Nach dieser Gleichung sollte der Logarithmus des Verteilungskoeffi- 
zienten mit dem pH-Wert ansteigen; die Steigung ist durch die Zahl 
n gegeben. Der Trennfaktor für die Trennung von zwei verschiedenen 
Kationen gleicher Ladung ist 


7... _ Kl) _ Kıl) 
IT.Ro) Ro): 


(13.28) 


Beispiele für die Trennung von Radionukliden durch Ionenaus- 
tauschverfahren sind in Tab. 13.8. angegeben. Die Harzaustauscher, 
dıe als Kationen- oder Anionenaustauscher in den Handel kommen, 
besitzen verhältnismäßig niedrige Selektivität. Durch Verwendung 
von Komplexbildnern bei der Elution kann die Selektivität sehr stark 
erhöht werden. Dies beruht darauf, daß im Bereich bestimmter pH- 
Werte der Trennfaktor durch die Unterschiede in den Stabilitätskon- 
stanten X, der Komplexe und nicht mehr durch die verhältnismäßig 
geringen Unterschiede der Gleichgewichtskonstanten X, der Aus- 
tauschgleichgewichte bestimmt wird: 


1... Kl) _ KU) 
KO) Kl) 


(13.29) 


Als Komplexbildner werden «-Oxysäuren (z. B. Milchsäure) und 
Komplexone verwendet. Nach dieser Methode können die Lantha- 
niden und Actiniden getrennt werden (Abb. (13-7)). Durch Einfüh- 
rung von funktionellen Gruppen hoher Selektivität ist es möglich, 
Harzaustauscher mit verbesserten Austauscheigenschaften zu synthe- 
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Tabelle 13.8. 
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Beispiele für die Trennung von Radionukliden durch Ionenaustauschver- 


Zu trennende 
Elemente 


Cs/Rb 
Cs/Rb, K 
Cs/Rb/K/Na 
Erdalkalien 


Cs/Ba/Seltene Erden 
Ba/Ra 


Seltene Erden 


Übergangselemente 
Mn/Co/Cu/Fe/Zn 


Zr/Nb 


Zr!Y/PaY/NbY/TaY 


Actinıden/Lanthaniden 


Actiniden 


Th'Y/Ppa’ u?! 


fahren 


Ionenaustauscher 


Zirkoniumwolframat 


Duolit C-3 
Ti-Hexacyanoferrat 
Dowex-50 


Dowex-50 X-10 
Dowex-50 


Dowex-50 


Amberlit IR-100 H 
Zeo-Karb 225 


Dowex-I 
Dowex-1l oder 


Dowex-50 


Dowex-1 
Dowex-50 oder 
Zeo-Karb 225 


Amberlit IRA-400. 
Dowex-50 


Dowex-1 X-10 


Elutionsmittel 


l m NH,CI-Lösung 
0,3n HCI(Rb + leich- 
tere Alkalimet.), 3n 
HClI(Cs) 

In HCl 

1,5 m Ammoniumlac- 
tatlösung (pH 7) 
LiNO;-Lösungen 
0,32 m Ammoniumcı- 
tratlösung (pH 5,6) 
5%,ıge Ammoniumci- 
tratlösung (pH 3-3,5); 
l m Milchsäure (pH 
3,2); 0,2-0,4 m Lösung 
von a-Hydroxyisobut- 
tersäure (pH 4,0-4,6); 
oder 0,025 m EDTA- 
Lösung (pH 3,2) 
Elution mit HCl ab- 
nehmender Konzen- 
tration 


.HCI-HF-Lösungen, 


Elution von Nb mit 
ImHCl + H,0O,; Elu- 
tion von Zr mit 
0,5%;,1ger Oxalsäurelö- 
sung 
HCI-HF-Lösungen 
20%,iges Äthanol, ge- 
sättigt mıt HCI-Gas 
(Actiniden werden zu- 
erst eluiert) | 

13 m HCl 

5%,ıge Ammoniumcıi- 
tratlösung (pH 3,5); 
0,4 m Ammoniumlac- 
tatlösung (pH 44,5) 
0,4 m Ammonium-a- 
hydroxybutyratlösung 
(pH 44,6) 

Elution mit 10 m HCl 
bzw.9 m HCI-ImHrF 


13.3. Trennung von Radionukliden 483 


0 
E 
= 
: 
x 
E 
0 
0 100 600 
Elutionsvolumen in Tropfen ——» 
10° u. 
| EBEN | Nanıs Seren 
EB Aa EHEN BERMESEIHNNE 
Eizelle 1 Ent Bk ee 
FErERHRErS een = 
BERN] II HEHE Int 
= 
5 ELELMNEERLIEIEGN ill 
E 10 FeErHH 
u EFT lmmın anna BEEZIEBE 
3 BIEEBIEEINIEE Lot 
£ jmnill IIDEIE TINTE NENNT 
R INEEIIBEILLUIÜN AHLEN 


1000 
rs in ——e 


Abb. (13-7) Trennung der Lanthaniden bzw. Actiniden in einer Ionenaustauscher- 
säule (Dowex-50) bei 87 °C mit «-Hydroxyisobuttersäure als Elutionsmittel. 


tisieren. Auch eine größere Reihe anorganischer Austauscher befin- 
det sich im Handel, z. B. Zirkonoxidhydrat, Zirkonphosphat. Die 
schwerlöslichen gelartigen Oxidhydrate, Phosphate oder Hexacyano- 
ferrate des Zirkoniums, Titans und anderer Elemente zeichnen sich 
durch verhältnismäßig hohe Selektivität aus. Beispielsweise werden 
von den Hexacyanoferraten Cäsiumionen sehr fest gebunden und kön- 
nen deshalb aus Spaltproduktlösungen selektiv abgetrennt werden. 
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Tabelle 13.9. 


13. Gewinnung und Chemie der Radionuklide 


Beispiele für die Anwendung chromatographischer Verfahren zur Trennung 


Zu trennende 
Elemente 


Cs aus Spaltprodukten 
Ra/Ba 

Sc/Seltene Erden 
Sc/Seltene Erden 
Seltene Erden 


La/Ac 


Zr/Hf 


Zr/Nb 


Th/Seltene Erden 


Ta/Nb 


Nb/Ta 


Pa/Nb/Ta 


Nb/Ta 


von Radionukliden 


Trägersubstanz 


Cellulosepulver 
Aluminiumoxid 
Papier (Whatman |) 


Cellulosepulver 


Papier (Elektropho- 
resc 300 V; 

3,5 Stunden) 

Papier (Elektropho- 
rese 300 V: 

3,5 Stunden) 

Papier (Whatman |, 
absteigend) 

Papier (Whatman |, 
absteigend) 


Papier (Schleicher 


und Schüll 2043 bM, 


aufsteigend) 
Cellulosepulver 


Aluminiumoxid 


Cellulosepulver 


"Papier 


Papier 


Mobile Phase 


Phenol-2n Salzsäure 
Wasser 

Äthanol-2n Salz- 
säure (9 : 1) 
Methylacetat-Wasser- 
Salpetersäure 

(85 :10:5) 

l’;1ge Citronensäure 


l’;ige Citronensäure 


Äthyläther-konz. Sal- 
petersäure (87,5 : 12,5) 
Dichloräthylenglykol- 
30%, ige Salpetersäure 
(1:1) 


Methyläthylketon - 


40°;1ge Flußsäure 


(2:1) 
Äthyläther-konz. Sal- 
petersäure (87,5 : 12,5) 
4°/ıge Ammonium- 
oxalatlösung eluiert 
Tantal 
Wassergesättigtes 
Methyläthylketon 
(Elution von Tantal), 
Methyläthylketon- 
Flußsäure (87,5 : 12,5) 
(Elution von Niob) 
Butanol-HCI-HF- 
H,O (50 :25 : | : 24) 
Methyläthylkeion 
HF-H;,O (88:4 :$8) 
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Fortsetzung Tabelle 13.9. 


Zu trennende Trägersubstanz Mobile Phase 


Elemente 
Sb/Bi Aluminiumoxid Wasser 
Co/Cu, Fe, Ni 8-Hydroxychinolin Wasser 
(als Pulver in einer 
Säule) 
Cs/Cu/Fe Aluminiumhydroxid Wasser 
Co/Fe Papier Aceton-HCl-Wasser 
(90 :5 .:5) (Elution 
von Fe) 


Auch Ammoniumphosphormolybdat eignet sich zur selektiven Ab- 
trennung des Cäsiums. Neben den synthetischen Austauschern wer- 
den auch in der Natur vorkommende anorganische Verbindungen 
verwendet, die Ionenaustauscheigenschaften besitzen. | 

Für die Abtrennung von Radionukliden im Laboratorium haben 
sich Ionenaustauschverfahren sehr bewährt. Auch für technische Tren- 
nungen sind Ionenaustauscher geeignet, sofern die Aktivität nicht zu 
hoch ist. In radioaktiven Lösungen kommt es infolge der Radiolyse 
des Wassers zur Bildung von Gasbläschen, welche die Eluierbarkeit 
der Säule beeinträchtigen. Harzaustauscher erfahren außerdem unter 
dem Einfluß ionisierender Strahlung eine langsame Zersetzung; an- 
organische Austauscher besitzen größere Strahlenresistenz. 

Chromatographische Verfahren können sehr vielfältig angewendet 
werden. In Tab. 13.9. sind einige Beispiele aufgeführt. Für die Vertei- 
lungschromatographie, die auf den Verteilungsgleichgewichten der 
Komponenten zwischen der stationären und der mobilen Phase be- 
ruht, eignen sich solche Substanzen, die auch als Extraktionsmittel 
Verwendung finden, z. B. Phosphorsäureester. Sie können als statio- 
näre Phase auf einer inerten Trägersubstanz (z. B. Teflonpulver) auf- 
gebracht werden. Man spricht dann auch von umgekehrter Vertei- 
lungschromatographie (‚‚reversed partition chromatography“). In der 
Adsorptionschromatographie finden oberflächenaktive Substanzen 
wie Aluminiumoxid oder Silicagel Verwendung. 
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13.4. Trägerfreie Radionuklide 


Trägerfreie Radionuklide sind frei von isotopen Beimengungen. Wenn 
die Halbwertzeit nicht extrem hoch ist, sind die Mengen bzw. Kon- 
zentrationen dieser trägerfreien Radionuklide meist sehr klein, und es 
treten infolgedessen viele Besonderheiten bei chemischen Operatio- 
nen auf. Die Adsorption und das Verhalten bei Fällungsreaktionen 
bedürfen einer besonderen Betrachtung. Hinsichtlich der Einstellung 
von Verteilungs- und Austauschgleichgewichten unterscheiden sıch 
trägerfreie Radionuklide nicht von Substanzen, die in höherer Kon- 
zentration vorliegen. Wegen der niedrigen Konzentration sınd viel- 
mehr die Gesetzmäßigkeiten des Verteilungsgleichgewichtes nach Gl. 
(13.21) und der Gleichgewichte nach den Gln. (13.22) bis (13.29) ın 
nahezu idealer Weise erfüllt. 

Wenn Radionuklide in kleinen Konzentrationen zur Untersuchung 
chemischer Reaktionen dienen, spricht man auch von einem radio- 
aktiven Indikator oder ‚„tracer“. Radionuklide mit einer Aktivi- 
tät von 10 nCi sind noch bequem meßbar. Bei einer Gesamtzählaus- 
beute von 10% beträgt die Zählrate 2220 ıpm. In Tab. 13.10. ist die 
Menge von je 10. nCi verschiedener Radionuklide angegeben sowie die 
Konzentration für den Fall, daß diese Radionuklide in trägerfreier 
Form in | ml gelöst sind. Die Tabelle zeigt, daß es sich dabei meist um 
extrem kleine Konzentrationen handelt, die sonst bei chemischen Ope- 
rationen keine Berücksichtigung finden. Bei diesen niedrigen Kon- 


Tabelle 13.10. 
Menge und Konzentration verschiedener Radionuklide 


1O nCi entsprechen 10. nCiin 1 ml gelöst ent- 
einer Menge von sprechen einer Konzen- 
tration von 


Radionuklid Halbwertzeit 


101* 


J-131 8,05 d 8,08 - g 6,17: 10°1? Mol/l 
P-32 14,3 d 3,52-10"!*g 1,10 - 10°12 Mol/l 
S-35 88 d 2,36 10"! g 6,74 : 10°? Mol/l 
‚Fe-59 45d 2,03: 10°? g 3,45 - 10”1? Mol/l 
'Co-60 5,26 a 8,82: 10°? g 1,47: 10” '° Molj/l 
Cu-67 59h 1,26 - 10° ei g 1,88 - 101? Mol/l 
Br-82 35,3 h 924: 10°” g 1,13 : 10° 1? Mol/l 
Zr-95 65 d 4,7410" g 5,04 : 10°1? Mol/l 
Ba-139 83 min 6,12:10° 1° 4,41 : 10°! Mol/l 
Ce-141 33d 3,56-10'13g 2,53 - 10”!? Mol/l 
Au-198 2,7d 4,11:10°!*g 2,07: 1013 Mol/l 
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zentrationen spielen Adsorptionseffekte eine große Rolle, die bei hö- 
heren Konzentrationen nicht beobachtet werden. Den Einfluß dieser 
Adsorptionseffekte kann man abschätzen, wenn man berücksich- 
tigt, daß die Austauschkapazität einer Glasoberfläche für Kationen 
etwa 101° Mol/cm? beträgt. Die Ionen werden an der Glasoberflä- 
che ın ähnlicher Weise gebunden wie an einem Ionenaustauscher. 
Bechergläser oder Erlenmeyerkolben mittlerer Größe besitzen somit 
ein Ionenaustauschvermögen von etwa 10° Mol; das entspricht bei 
einem Volumen von 100 ml einer Konzentration von 10°" Mol/l. Es 
ist aus diesem Grunde leicht einzusehen, daß sich die Adsorptions- 
effekte bei Konzentrationen unterhalb 10”° Mol/l in starkem Maße 
bemerkbar machen können. Manche Ionen diffundieren verhältnis- 
mäßig rasch in Glasoberflächen hinein. Dies kann man im Falle von 
Silberionen oder Bleiionen hoher spezifischer Aktivität beobachten, 
die längere Zeit (z. B. mehrere Tage) in Form einer Lösung in einem 
Glasgefäß aufbewahrt werden. Diese Radionuklide lassen sich nur 
durch Abätzen der Glasoberfläche wieder vollständig entfernen. Um 
die Adsorptionseffekte an Glasoberflächen zu vermeiden, verwendet 
man für Lösungen niedriger Konzentrationen Gefäße aus Polyäthylen, 
Teflon oder Quarz. Die Adsorptionseffekte sind dann sehr viel gerin- 
ger, können aber nicht ganz ausgeschaltet werden. 

Bei einer Fällungsreaktion oder einer Kristallisation kann man nach 
Hann folgende Möglichkeiten für das Verhalten von trägerfreien Ra- 
dionukliden unterscheiden: 

Mitfällung durch ısomorphen Ersatz, 
Mitfällung durch Adsorption. 

Wenn das Radionuklid mit dem als Träger wirkenden Bodenkörper 
isomorph ist und Mischkristalle bildet, wird es bei einer Fällungsre- 
aktion oder Kristallisation im Gitter des Trägers eingebaut. Meist ist 
das Radionuklid nicht homogen im Festkörper verteilt, sondern die 
Konzentration ändert sich — ebenso wie bei Schichtkristallen — kon- 
tinuıerlich von innen nach außen. Hat das Radionuklid die geringere 
Löslichkeit, so ist es meist im Inneren angereichert; aber auch die Git- 
terenergie spielt eine Rolle. Diese inhomogene Verteilung des Radio- 
nuklids gleicht sich nur allmählich durch Diffusion und Rekristallisa- 
tionsvorgänge aus. Liegt im Gleichgewicht eine homogene Verteilung 
des Radionuklids innerhalb des Bodenkörpers vor, dann gilt der 
Nernstsche Verteilungssatz 


BE (cı)s r (cı/c2)s ‚(co)s 
(ı)ı (cı/cdr (co)n N 
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In dieser Gleichung sind folgende Indizes verwendet: 1 für das Radio- 
nuklid, 2 für den Träger, s für den Bodenkörper und ı für die Lösung. 
Der Quotient (c,)ı/(c>)s ist durch die Löslichkeit des Trägers bestimmt 
und kann mit X, zu einer neuen Konstanten K, zusammengefaßt 
werden 


ge (cı/c2)s = (nılna)s. 
" (cılc2)ı (nı/n)L ne) 


n, bzw. n, sind die Molzahlen der Komponenten. X, wird homogener 
Verteilungskoeffizient genannt. 

Der andere Grenzfall ist die inhomogene Verteilung, die nicht durch 
Diffusion oder Rekristallisation ausgeglichen wird. Das Verteilungs- 
gesetz gilt dann nur für das Gleichgewicht zwischen der jeweiligen 
Oberflächenschicht und der Lösung im Verlauf des Fällungsvorgangs 
oder der Kristallisation. Sind n, bzw. n, die Molzahlen des Radionu- 
klids bzw. des Trägers, die im Bodenkörper abgeschieden werden, und 
n? bzw. n3 die Zahl der Mole, die insgesamt vorhanden sind, so gilt 


Le (13.32) 


Durch Integration folgt daraus: 


n: n3 
2 Een — reg (13.33) 
K, wird logarıthmischer Verteilungskoeffizient genannt. In der Praxis 
zeigt sich, daß bei erhöhter Temperatur nach einigen Stunden im all- 
gemeinen homogene Verteilung erreicht wird. Dies wurde am Bei- 
spiel der Verteilung von Ra-226 in Bariumsalzen eingehend unter- 
sucht. Bei tiefer Temperatur und sofortiger Trennung von Bodenkör- 
per und Lösung liegt im allgemeinen eine heterogene Verteilung vor, 
für die das logarithmische Verteilungsgesetz Gl. (13.33) gilt. Ebenso 
wird bei der Kristallisation durch langsame Verdampfung des Lö- 
sungsmittels meist eine logarithmische Verteilung gefunden. In Abb. 
(13-8) ist der Bruchteil des Radionuklids, der im Falle homogener 
und heterogener (logarıthmischer) Verteilung durch Fällung oder Kri- 
stallisation ausgeschieden wird, für verschiedene Verteilungskoeffi- 
zienten aufgezeichnet. Die Kenntnis dieser Werte ist für die Durch- 
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Abb. (13-8) Bruchteil des durch fraktionierte Fällung oder Kristallisation in der festen 
Phase ausgeschiedenen Radionuklids. 


führung von Trennungen durch fraktionierte Fällung oder Kristalli- 
satıon wichtig. Abb. (13-8) zeigt, daß die Trennung im Falle der hete- 
rogenen (logarithmischen) Verteilung besser ist. Beispielsweise führt 
eine 50%;ige Fällung des Trägers bei einem Verteilungskoeffizienten 
von 6 ım Falle der logarithmischen Verteilung zu einer Abscheidung 
von 98,477, des Radionuklids, im Falle der homogenen Verteilung aber 
nur zu einer Abscheidung von 86%. Rasche Fällung oder langsame 
Verdampfung bei möglichst tiefer Temperatur sind deshalb am vor- 
teilhaftesten für die Abtrennung eines Radionuklids durch fraktionier- 
te Fällung oder Kristallisation. 

Die Mitfällung trägerfreier Radionuklide durch Adsorption hängt 
sehr stark von der spezifischen Oberfläche des Bodenkörpers ab. Aus 
diesem Grunde werden trägerfreie Radionuklide in besonders hohem - 
Maße durch Hydroxide mitgefällt. Die Mitfällung durch Adsorption 
istaußerdem von der Ladung an der Oberfläche des Bodenkörpers und 
von der Ladung des trägerfreien Radionuklids abhängig. So werden 
kationische trägerfreie Radionuklide durch einen Anionenkörper — 
d. h. einen Bodenkörper, der an seiner Oberfläche einen Überschuß 
von Anionen enthält — in größerem Umfange adsorbiert als durch 
einen Äquivalentkörper oder einen Kationenkörper. Außerdem steigt 
die Adsorption mit der Ladung der betreffenden trägerfreien Radio- 
nuklide an. Andere Ionen gleicher Ladung treten allerdings beı diesen 
Vorgängen in Konkurrenz mit dem Radionuklid. In Abb. (13-9) ist 
als Beispiel die Menge des trägerfreien La-140 aufgezeichnet, die durch 
Adsorption bei der Fällung von Bariumsulfat mitgefällt wird. Dabei 
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Abb. (13-9) Mitfällung von trägerfreiem Lanthan durch Adsorption bei der Fällung 
von Bariumsulfat 


a) eingeschlossenes Lanthan;; 
b) an der Oberfläche adsorbiertes Lanthan. 
Nach K. H. Lieser u. H. WERTENBACH: Z. physik. Chem., Neue Folge 34 (1962) 1. 


ist unterschieden zwischen dem eingeschlossenen Lanthan und dem 
an der Oberfläche adsorbierten Lanthan. Bei niedrigen Konzentra- 
tionen kann die Mitfällung durch Adsorption recht beträchtlich sein. 

Im Zusammenhang mit der Mitfällung werden von HAHN noch 
zwei weitere Möglichkeiten diskutiert: Mitfällung durch Bildung ano- 
maler Mischkristalle und Mitfällung durch innere Adsorption. Diese 
Möglichkeiten können nicht streng voneinander unterschieden wer- 
den. In beiden Fällen wird das trägerfreie Radionuklid im Bodenkör- 
per eingeschlossen, meist in heterogener Verteilung. Unter anomaler 
Mischkristallbildung versteht man folgenden Vorgang: Atome des 
Radionuklids, das in makroskopischen Mengen keine Mischkristalle 
mit dem Träger bildet, werden während des Kristallwachstums auf 
einem Gitterplatz eingeschlossen und bilden dort Fehlstellen. Unter in- 
nerer Adsorption stellt man sich vor, daß die Atome des Radionuklids, 
die während des Kristallwachstums auf der Kristalloberfläche infolge 
‚Adsorption haften, durch neue Kristallschichten überdeckt und da- 
durch eingeschlossen werden. 
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Besondere Beachtung verdient die Bildung von Radiokolloiden. 
Diese können in trägerfreien Lösungen entweder durch Aggregation 
des Radionuklids zu kolloidalen Dimensionen oder durch Adsorption 
an kolloidalen Teilchen entstehen. Ein Beispiel für die Aggregation 
ist das Verhalten von trägerfreiem Po-210 und Bi-210 in neutralem 
Medium. Beide Radionuklide diffundieren bei niedrigem pH-Wert 
durch eine Membran, nicht aber bei hohem pH-Wert. In neutraler Lö- 
sung bilden sich Hydrolyseprodukte, die zu Aggregaten von kolloida- 
len Dimensionen zusammentreten. Eine sichtbare Ausfällung findet 
wegen der niedrigen Konzentration nicht statt. Ebenso bilden auch 
trägerfreies Zirkonium und trägerfreies Niob in neutraler Lösung Ra- 
diokolloide. Infolge dieser Aggregationsvorgänge sind die Diffusions- 
koeffizienten der Radionuklide in der Lösung stark pH-abhängig. Die 
Radiokolloide besitzen meist eine Ladung, die durch ihre Wanderung 
im elektrischen Feld nachgewiesen werden kann (Elektrophorese). 
Durch Dialyse, Sedimentation oder Zentrifugieren ist es möglich, 
Radiokolloide aus Lösungen abzutrennen. Auf einer photographi- 
schen Platte geben sich kolloidale Lösungen von Radionukliden durch 
die heterogene Verteilung der Aktivität zu erkennen. Abb. (13-10) 


Abb. (13-10) Autoradiographie eines Radiokolloids (Th-234, pH *3). 


zeigt die Autoradiographie eines Radiokolloids. Eine weitere Beson- 
derheit der kolloidalen Teilchen ist, daß sıe im allgemeinen in Trenn- 
säulen, die Ionenaustauscher oder andere zum Austausch befähigte 
Stoffe enthalten, nicht festgehalten werden. Die Bildung von Radio- 
kolloiden durch Aggregation kann durch geeignete Wahl des pH-Wer- 
tes oder Zusatz eines Komplexbildners verhindert werden. Die letzt- 
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genannte Maßnahme ist im allgemeinen recht wirksam; z. B. verhin- 
dern Fluoridionen die Entstehung von Radiokolloiden des Zr-95, 
weil stabile Fluorokomplexe gebildet werden. Die Radiokolloidbil- 
dung infolge Adsorption an feinverteilten Schwebstoffen hängt in er- 
ster Linie von dem Gehalt der Lösung an solchen kolloidalen Bestand- 
teilen ab. Sie Können durch sorgfältige Filtration oder Zentrifugieren 
entfernt werden. 
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Chemische Operationen mit kurzlebigen Radionukliden sind erfor- 
derlich, wenn Aussagen über die chemischen Eigenschaften und damit 
auch über die Ordnungszahl erwünscht sind oder wenn eine Trennung 
von anderen Radionukliden angestrebt wird. Für die Abtrennung von 
kurzlebigen Radionukliden eignen sich nur solche Trennverfahren, 
deren Zeitbedarf mit der Halbwertzeit vergleichbar ist. Von den in 
Abschn. 13.3. besprochenen Verfahren sind Fällungsverfahren nur be- 
dingt geeignet, weil sie meistens zu lange Zeit für das Absitzen des Nie- 
derschlages und die Filtration beanspruchen. Extraktionsverfahren 
sind ım allgemeinen gut für die rasche Abtrennung von Radionukliden 
geeignet. In manchen Fällen ist allerdings die Einstellung des Vertei- 
lungsgleichgewichtes behindert, und zwar dann, wenn der Komplex- 
bildner in der wässerigen Phase unlöslich ist, so daß sich das Komplex- 
bildungsgleichgewicht nur an der Phasengrenzfläche einstellen kann. 
Die Einstellung von Ionenaustauschgleichgewichten in Trennsäulen 
nimmt im allgemeinen mehrere Minuten in Anspruch. In Abb. (13-11) 
ist als Beispiel dıe Aufnahme von Sr-85 durch einen Harzaustauscher 
als Funktion der Zeit aufgetragen (Aktivitätsabnahme in der Lösung 
als Funktion der Zeit). Die Halbwertzeit für die Einstellung des Aus- 
tauschgleichgewichts mit dem Austauscher beträgt in diesem Fall 
3,5 min. Diese langsame Gleichgewichtseinstellung spielt nur eine un- 
tergeordnete Rolle, wenn kleine (z. B. trägerfreie) Mengen des betref- 
fenden Radionuklids in einer Ionenaustauschersäule fixiert werden 
sollen; denn die Aufnahme an der Oberfläche des Ionenaustauschers 
erfolgt verhältnismäßig rasch. Die zur Gleichgewichtseinstellung erfor- 
derliche Zeit fällt jedoch voll ins Gewicht, wenn die quantitative Elu- 
tion des Radionuklids aus der Trennsäule angestrebt wird; in diesem 
Fall muß es aus dem Inneren der Körner des Ionenaustauschers her- 
austransportiert werden. Anorganische Verbindungen sind ebenfalls 


13.5. Kurzlebige Radionuklide 493 


ug 


°0,2 


Relative Impulsrate 1/1 


0 nn 20 30 40 50 60 70 
Zeit in min ——» 
Abb. (13-11) Aufnahme eines Radionuklids durch einen Harzaustauscher als Funk- 
tion der Zeit (Beispiel: Sr-85 an Dowex 50 X 8, 100-200 mesh, Schüttelversuch). Nach 
K.H. Lieser u. K. BÄCHMAnNN:Z. analyt. Chem. 225 (1967) 379. 


für rasche Abtrennungen geeignet, wenn sich das Ionenaustausch- 
gleichgewicht an der Oberfläche der Ionenkristalle rasch einstellt. Zur 
Verkürzung der für die Abtrennung erforderlichen Zeit verwendet 
man am zweckmäßigsten möglichst kurze Trennsäulen. In Abb. 
(13-12) ist eine solche Trennsäule aus Silberjodid aufgezeichnet, die 
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Abb. (13-12) Kurze Trennsäule für die Abtrennung von trägerfreiem Jod durch Aus- 
tausch an Silberjodid (Filterschicht). 
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nur aus einer dünnen Schicht besteht und sich für die Abtrennung von 
Jodidionen oder Jod eignet; diese werden durch die Austausch- 
reaktion 


Ag) +" =ZAgH + IT (13.34) 


gebunden. (Markierte Atome bzw. Ionen sind oben links durch * ge- 
kennzeichnet.) Wenn die Austauschreaktionen in Trennsäulen genü- 
gend rasch verlaufen, kann man die für die Abtrennung erforderliche 
Zeit auch durch Absaugen oder Anwendung von Druck herabsetzen. 
Für chromatographische Trennungen gilt das gleiche wie für Ionen- 
austauschverfahren. In jedem Fall ist entscheidend, daß sich die 
Gleichgewichte genügend rasch einstellen. 

Kurzlebige Radionuklide können entweder durch Bestrahlung in 
Kernreaktoren bzw. Beschleunigern gewonnen werden oder in soge- 
nannten.Generatoren durch Abtrennung von Mutternukliden mit grö- 
Berer Halbwertzeit. Wenn die Herstellung in einem Kernreaktor oder 
Beschleuniger erfolgt, ist ein rascher Transport des Radionuklids zum 
Ort der Verwendung erforderlich. Am besten geeignet sind pneuma- 
tische Rohrpostanlagen, welche die bestrahlte Probe innerhalb von 
etwa 1 sin das Laboratorium befördern (vgl. Abschn. 12.1.). Genera- 
toren, in denen die Abtrennung eines kurzlebigen Radionuklids von 
einem Mutternuklid erfolgt, besitzen den großen Vorteil, daß die kurz- 
lebigen Radionuklide unabhängig von einem Kernreaktor oder Be- 
schleuniger gewonnen werden können. Nach jeder Abtrennung bildet 
sich das kurzlebige Radionuklid durch Zerfall des Mutternuklids 
‚nach, so daß es in bestimmten Abständen immer wieder von neuem ab- 
getrennt werden kann. Wichtig ist, daß das Mutternuklid bei der Ab- 
trennung des kurzlebigen Tochternuklids fest fixiert ist, so daß die ra- 
diochemische Reinheit des Tochternuklids gewährleistet ist. Meist be- 
nutzt man zur Fixierung des Mutternuklids eine Trennsäule, die einen 
Ionenaustauscher oder ein Adsorbens enthält; das kurzlebige Toch- 
ternuklid wird eluiert. Da die Abtrennung in bestimmten Abständen 
wiederholt werden kann, bezeichnet man solche Systeme, die aus ei- 
nem langlebigen Mutternuklid und einem kurzlebigen Tochternuklid 
bestehen, auch als Melksysteme. In Tab. 13.11. sind einige Systeme 
angegeben, die als Generatoren für kurzlebige Radionuklide in Frage 
kommen. Solche Generatoren finden überall dort Verwendung, wo 
kurzlebige Radionuklide häufig gebraucht werden, z. B. in kernche- 
mischen Laboratorien. Große praktische Bedeutung besitzen diese 
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Tabelle 13.11. 
Beispiele für. Systeme, die ein langlebiges Mutternuklid und ein kurzlebiges 
Tochternuklid enthalten und als Generatoren für Radionuklide geeignet sind 


Mutternuklid Tochternuklid Trägersubstanz Elutionsmittel 

Mg-28 Al-28 | Dowex-50 In NaOH 

(tja = 21 h) (tn — 2,3 min) 

Ge-68 Ga-68 Aluminiumoxid 0,005 m EDTA 

(tn = 275 d) (tn Zn 68 min) 

Y-87 Sr-87m Dowex-I 0,5%, Zitro- 

(£ı,2 = 80h) (£},2 = 2,8 h) | nensäure 

Sr-90 | Y-90 Dowex-50 0,2 m Milch- 

(tr = 28 a) (fi, = 64h) säure 

Mo-%0 Nb-90 m Dowex-I 6n HCI 

(a = 57h) (tin = 245) 

Mo-99 Tc-99 m . Zirkoniumoxid- Methyläthyl- 

(ti, = 67h) (!ı,2 = 6,0h) hydrat (HZO-1) keton +5 Vol. 
0,01In HCl 

Cd-109 Ag-109m Dowex-I lOn HCl 

(fra — 453 d) (tın = 40) 

Sn-113 In-113m Zirkoniumoxid- O0,1In HNO; 

(I, = 113 d) (ia = 17h) hydrat (HZO-1) oder O,InHCl 

Cd-115 In-115m Dowex-1X8  0,15m HCl 

(2 = #d) (tin = 45h) 

Te-132. J-132 Aluminiumoxid 0,001 bis 0,01n 

(tr = 78 h) (ty = 2.3 h) NH3 

Cs-137 Ba-137m | Titanhexacyano- Wasser 

(tı2 = 30a) (fa = 2,6 min) ferrat | 

Ba-140 La-140 Dowex-50 0,5 m Milch- 

(tı,2 = 12,8 d) (ti, = 40,2 h) säure 

Os-191 Ir-191 m Dowex-] 6n HC 

(tn — 13 d) (hın — 4,9 S) 


Generatoren in der Medizin, wo die kurzlebigen Radionuklide für 
diagnostische oder therapeutische Zwecke in großen Mengen verwen- 
det werden. Der Vorteil der kurzlebigen Radionuklide ist die nur kurz- 
fristige Strahlenbelastung des Patienten. Wichtig ist die radiochemi- 
sche Reinheit, die einer besonders sorgfältigen Überprüfung bedarf. 
Die Methode der chemischen Abtrennung der kurzlebigen Radionu- 
klide in reiner Form muß rasch, einfach und zuverlässig sein. Es ist 
deshalb eine wichtige Aufgabe, neue Verfahren der Abtrennung zu 
entwickeln und bestehende Verfahren zu verbessern. 


496 13. Gewinnung und Chemie der Radionuklide 
13.6. Markierte Verbindungen 


Markierte Verbindungen finden in allen Gebieten der Naturwissen- 

schaften und Technik vielseitige Verwendung. In der Chemie dienen 

sie zur Aufklärung von Reaktionsmechanismen, zum Studium von 

Diffusions- und Transportvorgängen und für analytische Untersu- 

chungen. Einige Anwendungsbeispiele werden in Kap. 15 besprochen. 

In der Biologie und Medizin werden markierte Verbindungen zur Auf- 

klärung von Stoffwechselvorgängen verwendet, in der Technik zum 

Studium von Korrosions- und Transportvorgängen (zZ. B. Abrieb in 

einem Verbrennungsmotor, Transport in einer Rohrleitung). Die An- 

wendung kernchemischer Methoden, ein Arbeitsgebiet, das auch als 

Isotopentechnik bezeichnet wird, hängt entscheidend davon ab, daß 

markierte Verbindungen in hinreichender Auswahl verfügbar sind. 

Die Markierung einer bestimmten Verbindung kann an verschie- 
denen Stellen und mit verschiedenen Nukliden erfolgen. Dabei kom- 
men sowohl radioaktive als auch inaktive Nuklide in Frage. Greifen 
wir als Beispiel einer einfachen Verbindung die Essigsäure heraus: 

Diese kann sowohl an der Methylgruppe als auch an der Carboxyl- 

gruppe mit C-14, C-13 oder C-11 markiert sein. Andererseits kann 

auch der Wasserstoff der Methylgruppe oder der azide Wasserstoff 
der Carboxylgruppe mit Deuterium oder Tritium markiert werden. 

Schließlich ist die Markierung des Sauerstoffs mit O-18 möglich. Für 

viele Zwecke sind Doppelmarkierungen von Interesse, wobei in einer 

Verbindung gleichzeitig zwei verschiedene Positionen mit verschie- 

denen Nukliden markiert werden; daraus ergeben sich bereits für ein- 

fache Moleküle vielfältige Möglichkeiten der Markierung. Dement- 
sprechend sind die Kataloge für handelsübliche markierte Verbindun- 
gen recht umfangreich. 

Folgende Parameter sind wichtig: 

a) Art des Nuklids, mit dem die Verbindung markiert ist. 

b) Position der Markierung; beispielsweise kann eın bestimmtes Koh- 
lenstoffatom einer organischen Verbindung markiert sein oder die 
Markierung kann sich auf alle Kohlenstoffatome in den verschie- 
denen Positionen erstrecken. 

c) Spezifische Aktivität der radioaktiv markierten Verbindung bzw. 
Isotopenverhältnis im Falle der Markierung mit stabilen Isotopen. 
Die spezifische Aktivität wird meist in der Dimension mCi/mMol 
= Ci/Mol angegeben. 

d) Reinheit der markierten Verbindung; dabei ist zu unterscheiden 
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zwischen der chemischen und der radiochemischen Reinheit. Letz- 
tere gibt an, in welchem Umfang andere — auch isotope — Radio- 
nuklide zugegen sind. 

Aus diesen verschiedenen Parametern ergeben sich mannigfaltige 
Möglichkeiten. Die Auswahl richtet sich nach der jeweiligen Aufgabe. 
Es ist aber einleuchtend, daß die Entwicklung geeigneter Verfahren 
zur Herstellung von markierten Verbindungen mit den gewünschten 
Figenschaften eine wichtige präparative Aufgabe darstellt. In diesem 
Abschnitt kann nur ein Überblick gegeben werden. 

Für die Herstellung von markierten Verbindungen gelten die folgen- 
den allgemeinen Gesichtspunkte: Die umgesetzten Mengen sind oft 
sehr klein, insbesondere wenn hohe spezifische Aktivitäten erwünscht 
sind (z. B. 10 mg Benzol mit einer spezifischen Aktivität von I mCı/ 
mMol). Diesen kleinen Mengen müssen die Methoden angepaßt seın, 
zZ. B. Umsetzung in einer kleinen geschlossenen Apparatur. Auch im 
Hinblick auf den Strahlenschutz ist eine geschlossene Apparatur oft 
vorteilhaft. Der verhältnismäßig hohe Preis mancher Radionuklide 
(z. B. C-14) zwingt dazu, solche Operationen auszuwählen, die mit 
möglichst hoher Ausbeute verlaufen. Einstufige Reaktionen, die in 
einem einzigen Versuchsgefäß ausgeführt werden können, sind beson- 
ders bevorzugt. Abb. (13-13) zeigt ein Reaktionsgefäß (Filterbecher), 
in dem verschiedene Operationen hintereinander ausgeführt werden 
können (Erhitzen, Eindampfen, Filtrieren, Umkristallisieren). 


Abb. (13-13) Filterbecher, der für die Ausführung mehrerer Operationen geeignet ist 
(Erhitzen, Eindampfen, Filtrieren, Umkristallisieren). 


Die Methoden zur Herstellung markierter Verbindungen lassen 
sich folgendermaßen unterteilen: 


a) Synthese d) Rückstoßmarkierung 
b) Biochemische Verfahren e) Selbstmarkierung 
c) Isotopenaustausch f) Strahlenchemische Markierung 
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Die chemische Synthese wird am häufigsten angewendet. Dazu 
werden oft bekannte Verfahren entsprechend den oben angegebenen 
Gesichtspunkten so modifiziert, daß sie für die Herstellung von mar- 
kierten Verbindungen geeignet sind. Außerdem werden neue Verfah- 
ren entwickelt. Als Beispiel für die Darstellung markierter anorganı- 
scher Verbindungen sei die Umsetzung von Silberchlorid mit Bor zu 
markiertem Bortrichlorid in einer geschlossenen evakuierten Appara- 
tur genannt 


3 Ag’’CI + B— 3Ag + B°°CI;. (13.35) 


Ähnliche Reaktionen können auch zur Darstellung anderer mar- 
kierter, flüchtiger Halogenide dienen. Tab. 13.12. gibt einen Über- 
blick über einige einfache chemische Verfahren zur Darstellung von 
!4C markierten organischen Verbindungen aus Ba'*CO; als Aus- 
gangsmaterıal. Diese Tabelle läßt erkennen, wıe Verbindungen erhal- 
ten werden können, die in verschiedenen Positionen mit C-14 mar- 
kiert sind (z. B. Essigsäure). Als Beispiel für eine mehrstufige Synthese 
sei die Darstellung von Benzol aus '*CO, angeführt: 


Grignard- 


14CO,4 U) en © 1$COOH ug 1SCH,OH 
. 14 26 
eg ne) 


Heute wird !*C-markiertes Benzol vorwiegend aus Acetylen mit Hilfe 
spezieller Katalysatoren gewonnen. 

Die biochemischen Verfahren zur Gewinnung von !*C-markierten 
Verbindungen beruhen auf der Assimilation von '*CO, durch Pflan- 
zen und auf der Verfütterung von !*C-haltigen organischen Verbindun- 
gen an Tiere. Anschließend werden die im pflanzlichen oder tierischen 
Organismus gebildeten Verbindungen isoliert. Auf diese Weise kön- 
nen z. B. !*C-markierte Glukose, Proteine, Alkaloide, Antibiotika, 
Vitamine und Hormone gewonnen werden. Für diese Zwecke werden 
Kulturen — z.B. von Clorella vulgaris — in einer '*CO,-Atmosphäre 
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angelegt. Man bezeichnet diese Anlagen, die der Gewinnung von '*C- 
markierten Verbindungen dienen, auch als ‚‚Isotopenfarmen“. 

Austauschreaktionen können in vielfältiger Weise für die Markie- 
rung von organischen und anorganischen Verbindungen ausgenutzt 
werden. Der wichtigste Vorteil dabei ist, daß die Synthese der betref- 
fenden markierten Verbindungen entfällt. Die Markierung durch Iso- 
topenaustausch ist deshalb vor allen Dingen für solche Verbindungen 
von Interesse, die nur mit schlechter Ausbeute synthetisiert werden 
können. Eine Möglichkeit ist die Markierung in einem homogenen 
System, z.B. 


Li?6CH (gelöst) + RCI= LiCl (gelöst) + R?°Cl. (13.37) 


Auf diese Weise kann radioaktives Halogen in alıphatische Haloge- 
nide eingeführt werden. Die Komponenten werden im Anschluß an 
die Austauschreaktion durch Destillation getrennt. Wenn nur ver- 
nachlässigbar kleine Mengen der radioaktiven Ausgangssubstanz ein- 
gesetzt werden, kann die Trennung auch unterbleiben. Voraussetzung 
hierfür ist, daß die Ausgangssubstanz genügend hohe spezifische Akti- 
vität besitzt, da die spezifische Aktivität bei quantitativem Austausch 
im Verhältnis der eingesetzten Mengen herabgesetzt wird: 


n] 
nA, + N, 


As?) = As(1) (n},nz = Molzahlen). (13.38) 


Durch Verwendung von katalytisch wirksamen Stoffen wie AlCl; kön- 
nen die Möglichkeiten der Markierung durch Isotopenaustausch er- 
weitert werden, z. B. auf aromatische Halogenverbindungen. 

Fine recht interessante Möglichkeit ist die Markierung durch hete- 
rogenen Isotopenaustausch in Trennsäulen. So können flüchtige Ver- 
bindungen, die aziden Wasserstoff enthalten, ın gaschromatographi- 
schen Säulen mit Tritium markiert werden; nach der gleichen Metho- 
de ıst auch die Markierung von flüchtigen Halogeniden möglich. Als 
stationäre Phase werden beispielsweise Sorbit (mit Tritium markiert) 
bzw. niedrigschmelzende Halogenide verwendet. Da in einer Trenn- 
säule der Austausch als mehrstufige Reaktion erfolgt, kann die mobile 
Phase die gleiche spezifische Aktivität erreichen wie die stationäre 
Phase. 

Austauschreaktionen, die unterhalb der Zersetzungstemperatur der 
betreffenden Verbindung nicht oder nur sehr langsam ablaufen, fin- 
den ın manchen Fällen unter der Einwirkung ionisierender Strahlung 
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statt. Man spricht dann von strahlungsinduziertem Austausch. Diese 
Möglichkeit ist dann gegeben, wenn die am Austausch beteiligte Bin- 
dung durch ionisierende Strahlung verhältnismäßig leicht spaltbar ıst. 
Der strahlungsinduzierte Isotopenaustausch besitzt beispielsweise für 
aromatische Halogenverbindungen Interesse, bei denen der Austausch 
nach Gl. (13.37) ohne Einwirkung ionisierender Strahlung auch beı 
erhöhter Temperatur nur sehr langsam abläuft, während schon merk- 
liche Zersetzung eintritt. 

Die Methoden der Rückstoßmarkierung und der Selbstmarkierung 
haben wir bereits im Abschnitt 9.7. behandelt. Diese Methoden wer- 
den im Vergleich zur Synthese, den biochemischen Verfahren und dem 
Isotopenaustausch in der Praxis in verhältnismäßig geringem Umfang 
zur Herstellung von markierten Verbindungen angewendet. Dafür 
sind folgende Gründe maßgebend: Bei der Selbstmarkierung und in 
noch stärkerem Maße bei der Rückstoßmarkierung entsteht stets eine 
Vielzahl von markierten Produkten. Die strahlenchemische Zerset- 
zung ist oft recht erheblich, insbesondere bei komplizierten Verbin- 
dungen. Die Ausbeute und die spezifische Aktivität der gewünschten 
Verbindung sind in vielen Fällen recht niedrig. 

Strahlenchemische Reaktionen, z. B. Addition von Halogenen oder 
Halogenwasserstoffen an eine Doppelbindung, können ın manchen 
Fällen zur Markierung von organischen Verbindungen herangezogen 
werden. 
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Übungen zu Kapitel 13 


. Wie groß ist die spezifische Aktivität an Cu-64, die durch Bestrah- 


lung von Kupfersulfat in einem Kernreaktor bei einem Neutronen- 
fluß von 3 : 10!!cm”?s”! erreicht werden kann? 

Wie groß ist die spezifische Aktivität an S-35, die unter diesen Be- 
dingungen bei einer Bestrahlungszeit von 2 Tagen erhalten wird? 
On,,(Cu-63) = 4,5b; o,,,(S-34) = 0,27b. 


. Welche Aktivität an P-32 bzw. Fe-59 wird durch Bestrahlung von 


Schwefel bzw. Kobalt mit 5 MeV Neutronen bei einer Flußdichte 
von 10° cm” *s”! und einer Bestrahlungszeit von 20 Stunden erhal- 
ten? (o-Werte aus Abb. (13-1)). 


Wie groß ist die Aktivität an Na-24, die bei der Bestrahlung einer 
dünnen Magnesiumfolie (10 um) natürlicher Isotopenzusammen- 
setzung mit 10 MeV Deuteronen bei einem Teilchenstrom von 
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100 uA in einer Stunde erhalten wird, wenn der Durchmesser des 
Deuteronenstrahls, der voll auf die Magnesiumfolie auftrifft, 2 cm 
beträgt? (o-Wert aus Abb. (13-2)) 


. Wie groß ist bei einer Fällungsoperation der Bruchteil des Radio- 
nuklids im Bodenkörper 

a) bei homogener Verteilung 

b) bei logarithmischer Verteilung, 

wenn der Verteilungskoeffizient 10 beträgt und 307% des Trägers 
ausgefällt werden? | 


. Welcher Bruchteil eines Radionuklids wird in einer Trennsäule zu- 
rückgehalten, wenn der Verteilungskoeffizient a) 1,5, b) 3 und 
c) 10 beträgt und die Säule unter den gegebenen Versuchsbedingun- 
gen aus 5 Stufen besteht? 


. In einem aliphatischen Halogenid sollen die Chloratome durch 
eine Austauschreaktion markiert werden. Gegeben sind 5 g Hexyl- 
chlorid und 0,1 g °°Cl-markiertes Lithiumchlorid mit einer spezi- 
fischen Aktivität von 0,5 mCi/g Chlor. Wie groß ist die erreichbare 
spezifische Aktivität des Hexylchlorids 

a) in mCi/g Chlor, 

b) in mCi/mMol? 


14. Künstliche Elemente 


14.1. Natürliche und künstliche Radioelemente 


Wie bereits in Abschnitt 1.1. erwähnt, bezeichnen wir diejenigen Ele- 

mente als Radioelemente, die nur in Form radioaktiver Isotope, nicht 

aber in stabiler Form vorkommen. Von den heute insgesamt bekann- 

ten 104 Elementen sind 23 Radioelemente, davon 9 natürliche und 14 

künstliche. Sie sind in den Tabellen 14.1. und 14.2. aufgeführt. Die 

künstlichen Elemente — d. h. die Radioelemente, die nicht in der Na- 
tur vorkommen, sondern durch Kernreaktionen erzeugt werden — 
sind: Technetium (Z = 43), Promethium (Z = 61) und die Trans- 

uranelemente (Z > 9). 

Die künstlichen Elemente haben inzwischen große Bedeutung ge- 
wonnen, in erster Linie die Transuranelemente. Zur Erläuterung mö- 
gen zwei Beispiele dienen. 

a) Energiegewinnung aus Kernbrennstoffen: Der Besitz von Kern- 
brennstoffen ist zu einem wichtigen internationalen Wirtschafts- 
und Machtfaktor geworden. Man kann damit einerseits Kern- 
kraftwerke betreiben und andererseits Atombomben herstellen. 
Aus diesem Grunde spielt das Plutonium heute eine wichtigere 
Rolle als das Gold. Der Wert der Kernbrennstoffe, die zur Zeit in 
den USA ım Umlauf sınd, beläuft sich auf etwa 50 Milliarden DM. 
Auch die anderen sogenannten „Atommächte‘“ besitzen größere 
Mengen Plutonium und andere Transuranelemente. Verträge mit 
dem Ziel, eine Kontrolle über die Verwendung des Plutoniums und 
anderer Kernbrennstoffe herbeizuführen (Atomsperrvertrag), wer- 
den in der internationalen Politik sehr intensiv diskutiert. Einge- 
hende Kenntnisse über diese Stoffe sind deshalb unerläßlich. 

b) Energiegewinnung aus Radionukliden: Für den Betrieb von ‚Iso- 
topenbatterien“ eignen sich am besten «-aktive Radionuklide mit 
Halbwertzeiten von der Größenordnung 10 bis 100 Jahre. Bei «- 
Strahlern ist wegen der hohen spezifischen Ionisation die Energie- 
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ausbeute verhältnismäßig groß. Kurzlebige «-Strahler klingen zu 
rasch ab, langlebige besitzen zu niedrige spezifische Aktivität. Ge- 
eignete Radionuklide finden sich vor allen Dingen unter den künst- 
lichen Elementen, z. B. Pu-238 und Cm-244. 


14.2. Technetium 


Die freien Plätze im Periodensystem bei den Ordnungszahlen 43 und 
61 gaben zu vielen Untersuchungen Anlaß, welche die Entdeckung 
dieser fehlenden Elemente zum Ziele hatten. Der Bericht von Nop- 
DACK und TAcCKE über die Entdeckung der Elemente „Masurium“ 
und Rhenium im Jahre 1925 war nur zum Teil richtig. Rhenium konn- 
te später isoliert werden ; das Element 43 kommt dagegen nicht in meB- 
barer Konzentration in der Natur vor. Die Anwendung der Mattauch- 
schen Regel führt zu dem Schluß, daß keine stabilen Isotope des Ele- 
ments 43 zu erwarten sind (Abb. (14-1)). Da es nach dieser Regel keine 
benachbarten stabilen Isobare gibt, kommen als stabile Isotope des 
Elements 43 solche mit den Massenzahlen A = 93, A < 91, A = 103 
und A > 105 in Frage. Diese Nuklide sind aber verhältnismäßig weit 
von der Linie der ß-Stabilität entfernt. Heute ist bekannt, daß das 
langlebigste Isotop dieses Elements eine Halbwertzeit von 2,6: 10° a 
besitzt. Die Versuche, das Element 43 in der Natur zu finden, schlugen 
deshalb fehl. 

Das Element 43 wurde erstmals von PERRIER und SEGRE im Jahre 
1937 aus bestrahltem Molybdän isoliert und Technetium (‚das Künst- 
liche‘) genannt. Es entstand durch folgende Kernreaktionen: 


Test I. U 
9814 99M ß I9mT 5 99T 14.1 


Da der Wirkungsquerschnitt der (n, y)-Reaktion klein ist (0,51 b), ist 
dıe Ausbeute an Technetium gering. Verhältnismäßig groß ist die 
Menge des Technetiums, die bei der Uranspaltung anfällt (Spaltaus- 
beute an Tc-99: 6,3%). Technetium ist heute in Gramm- oder Kilo- 
gramm-Mengen zugänglich. In kleinen Mengen entsteht Tc-97 bei 
der Bestrahlung von Ruthenium: 
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Das Technetium steht chemisch dem Rhenium näher als dem Man- 
gan. Die Ähnlichkeit mit den Nachbarelementen ist stark ausgeprägt 
(vgl. Abb. (14-2)). Die bevorzugte Oxydationsstufe ist Tc“"', zum Bei- 
spiel in Form von Pertechnetat TcO,”. 


een 


Abb. (14-2) Technetium, seine Homologen und Nachbarelemente (Ausschnitt aus dem 
Periodensystem). 


Technetium besitzt auf Grund der korrosionshemmenden Eigen- 
schaften von Pertechnetationen und als Legierungspartner auch ein 
gewisses technisches Interesse. Zum Beispiel sind Stähle in Wasser bis 
250 °C korrosionsbeständig, wenn dem Wasser 5 bis 50 ppm Pertech- 
netat zugesetzt werden. Perrhenationen besitzen diese Wirkung nicht. 

Zur Abtrennung des Technetiums werden verschiedene Methoden 
verwendet: 

a). In Gegenwart von Rhenium als Träger führt eine Sulfidfällung zu 
Re,S- + Tc,S-. In verdünnter Salzsäure lösen sich MnS und eını- 
ge andere Sulfide, nicht aber die Sulfide des Rheniums und Tech- 
netiums. Diese können in einer Mischung von Ammoniak und 
Wasserstoffperoxid gelöst werden. Die Trennung des Rheniums 
und Technetiums ist auf Grund der Löslichkeit der Sulfide in 9m 
Salzsäure möglich ; Technetiumsulfid löst sich darin auf, Rhenium- 
sulfid nicht. 

b) Durch Mitfällung mit Kupfersulfid ist ebenfalls eine Abtrennung 
des Technetiums möglich. Anschließend ist eine Trennung von 
Kupfer und Technetium erforderlich, die z.B. mit Hilfe eines Kat- 
ionenaustauschers erfolgen kann. Die Kupferionen werden darin 
zurückgehalten, die Pertechnetationen nicht. 

c) Eine verhältnismäßig elegante Methode zur Abtrennung kleiner 
Mengen Technetium ist die Destillation des Technetiumheptoxids 
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aus konzentrierter Schwefelsäure; Tc2O- ist leichter flüchtig als 
Re,O;. 


Metallisches Technetium (Schmp: 2140 + 20°C) kristallisiert eben- 
so wie Ruthenium, Rhenium und Osmium in hexagonal dichtester 
Kugelpackung und besitzt gewisse Ähnlichkeit mit metallischem Ru- 
thenium. Im Sauerstoffstrom verbrennt es zu hellgelbem Technetium- 
heptoxid Tc,O- (Schmp: 119,5 °C). Dieses ist stark hygroskopisch 
und liefert mit Wasser eine rosafarbene Lösung der Pertechnetium- 
säure HTcO,. Die starke Absorption des Pertechnetations erlaubt 
eine empfindliche spektralphotometrische Bestimmung. Die Pertech- 
netate von Natrium, Ammonium und Rubidium kristallisieren eben- 
so wie die entsprechenden Perrhenate, die Molybdate und Wolframa- 
te von Blei, Strontium, Calcium, Barium und die Perjodate von Natri- 
um, Kalium, Ammonium, Silber in der Scheelitstruktur (CaWO,). 
TeY"! ist ebenso wie Re”!! schwach paramagnetisch. Andere Wertig- 
keitsstufen sind weniger beständig, zum Beispiel die Oxıde TcO;, 
Tc,O3. 


14.3. Promethium und die Lanthaniden 


Promethium gehört zur Gruppe der Lanthaniden, deren Häufigkeit 
in Abb. (14-3) aufgezeichnet ist. Die Harkinssche Regel, die besagt, 
daß Elemente mit gerader Ordnungszahl häufiger sind als benachbar- 
te Elemente mit ungerader Ordnungszahl, wird aus dieser Abbildung 
besonders deutlich. Die Bezeichnung Lanthaniden stammt von GOLD- 
SCHMIDT (1925). Neuerdings ist auch der Name Lanthanoide vorge- 
schlagen worden. Zu den Seltenen Erden, die mit einer Häufigkeit von 
0,0127 in der Erdrinde eigentlich nicht selten sind; rechnet man außer 
den Lanthaniden noch das Yttrıum und Scandium ; man unterscheidet 
Ceriterden (Oxide des Lanthan bis Europium, Hauptbestandteil Cer) 
und Yttererden (Oxide des Gadolinium bis Lutetium, zuzüglich 
Yttrıum, Hauptbestandteil Yttrium). 

Die eindeutige Feststellung, daß das Element 61 in der Natur fehlt, 
war auf Grund des Moseleyschen Gesetzes (vgl. Abschn. 1.2.) mit Hıl- 
fe der Röntgenspektroskopie möglich. Die Identifizierung als künst- 
liches Element gelang 1947 MARINSKY, GLENDENIN und CORYELL. Sie 
arbeiteten Uranspaltprodukte auf, wobei sie durch eine Oxalatfällung 
die Seltenen Erden abtrennten. Nach Auflösung der Oxalate in Säure 
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trennten sie Cer als Cer(IV)-jodat ab und dann die Hauptmenge des 
Yttriums sowie einige Lanthaniden durch Behandlung mit Carbonat- 
lösung als komplexe Carbonate. Die restlichen Elemente wurden 
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Abb. (14-3) Häufigkeit der Lanthaniden. Aus V. M. GOLDSCHMIDT, L. THOMASSEN: 
Geochemisches Verteilungsgesetz der Elemente III, Videnskapsselskapets Skrifter. 
I. Mat.-Naturv. Kl., 1924, Nr. 5, J. Dybwad, Kristiania 1924, S. 49. 


in einem Kationenaustauscher mit 57/iger Citratlösung (pH 2,75) ge- 
trennt. Dabei wurde die in Abb. (14-4) wiedergegebene Elutionskur- 
ve erhalten, welche die Anwesenheit des Elements 61 deutlich erken- 
nen läßt. Das Element wurde von den Entdeckern zur Erinnerung an 
Prometheus Promethium genannt. 

Das langlebigste Promethiumisotop ist das Pm-145 (Halbwertzeit 
18 a); an zweiter Stelle steht das Pm-147 (Halbwertzeit 2,62 a), das mit 
einer Spaltausbeute von 2,6% bei der Spaltung des Urans mit thermi- 
schen Neutronen auftritt. Außerdem entstehen bei der thermischen 
Kernspaltung die Promethiumisotope Pm-149 (Halbwertzeit 53h, 
Spaltausbeute 1,3%) und Pm-151 (Halbwertzeit 28 h, Spaltausbeute 
0,45%). Promethium kann auch durch Bestrahlung von Neodym in 
einem Reaktor hergestellt werden: 
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146 (n, y) 14INd PP’ 147pm BP, 1470ım 


ll,ld 2,62 a 
148 149 P’ 149 PT 149 14 


150g | 1SINd PP’ 15ip ß7 1515 B" ISIR; 
(n,) Dr a ar, 

Zur Abtrennung und Reinigung des Promethiums werden meist Io- 
nenaustauschverfahren benutzt. 
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Abb. (14-4) Abtrennung des Promethiums aus Uranspaltprodukten in einer .Kationen- 
austauschersäule durch Elution mit Citratlösung. Aus J. A. MARINSKY, L. E. GLEN- 
DENIN u. C. D. CoRYELL: J. Amer. chem. Soc. 69 (1947) 2781. 

In seinem chemischen Verhalten fügt sich das Promethium in die 
Reihe der Lanthaniden eın. Die Wertigkeiten der Lanthaniden sind 
in Abb. (14-5) aufgetragen. Am stabilsten sind die Elektronenkonfi- 
gurationen 4 f? (La°*),4f”(Gd?*)und4f!*(Lu?*), bei denen die 4f- 
Zustände unbesetzt, einfach besetzt bzw. doppelt besetzt sind. Diese 
Elektronenkonfigurationen werden von den benachbarten Elementen 
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angestrebt, so daß in erster Linie Cer, aber auch Praseodym und Ter- 
bıum in der Oxydationsstufe IV anzutreffen sind. Aus denselben Grün- 
den treten Europium, Samarıum und Ytterbium in der Oxydations- 
stufe II auf. Promethium ist ausschließlich dreiwertig. 


MN 


La Ce Pr Nd Pm Sm Eu Gd Tb Dy Ho Er Tm Yb Lu 
Abb. (14-5) Wertigkeiten der Lanthaniden. 


Die Chemie der Lanthaniden hat in den vergangenen Jahren sehr an 

Bedeutung gewonnen. Dies beruht auf folgenden Ursachen: 

a) Die Lanthaniden besitzen zu einem großen Teil hohe Einfangquer- 
schnitte für thermische Neutronen; sie sind deshalb in Kernbrenn- 
stoffen, Moderatoren, Kühlmitteln und Reaktorwerkstoffen uner- 
wünscht. Die Reinheitsanforderungen sind hoch. Damit sıe erfüllt 
werden können, sind Untersuchungen über die Chemie der Lan- 
thaniden erforderlich. 

b) Die Lanthaniden machen einen Großteil der Spaltprodukte aus. 
Ihre Abtrennung und Weiterverarbeitung setzen ausreichende 
Kenntnisse über ihre chemischen Eigenschaften voraus. 


Auf die Chemie der Lanthaniden soll hier kurz eingegangen werden, 
weil sie im Hinblick auf die Actiniden wichtig ıst. 

Die Ionenradien der Lanthaniden in der Oxydationsstufe III sind 
in Abb. (14-6) aufgezeichnet; die Farben der Ionen sind in Tab. 14.3. 
angegeben. Die Abnahme der Ionenradien mit steigender Ordnungs- 
zahl ist unter dem Begriff Lanthanidenkontraktion bekannt. Sie be- 
ruht darauf, daß in der Reihe der Lanthaniden die 4/-Schale aufgefüllt 
wird. Die wachsende Ordnungszahl wirkt sich deshalb auf die unver- 
änderte äußere Elektronenschale in der Weise aus, daß eine Kontrak- 
tion stattfindet. Die Ionen der Lanthaniden besitzen charakteristische 
Absorptionsspektren. Die Elektronenkonfigurationen 4f°(La°*), 
4f’(Gd?*) und 4f!*(Lu**) sind farblos; die Farbe ist um so intensi- 
ver, je weiter die Ionen von diesen Anordnungen entfernt sind 
(Tab. 14.3.). 
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Abb. (14-6) Ionenradien der Lanthaniden. Nach D. H. TemPpL£Ton u. C. H. PauLen: 
J. Amer. chem. Soc. 76 (1954) 5237. 
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Tabelle 14.3. 
Farbe der Ionen der Lanthaniden in der Oxydationsstufe Ill 


Zahl der 
lon  4f-Elektronen Farbe 
La°* 0 farblos 
Ce 1 farblos 
Pr 2 gelbgrün | | 
Nd’’* 3 rotviolett Zunahme der Farb- 
Pm?* A ros3 ıntensitat 
Sm“* 5 gelb 
Eu°* 6 fast farblos 
Gd’* 7 farblos 
Ib 8 fast farblos 
Dy’* 9 schwach gelbgrün 
3+ 
Er a i nn Zunahme der Farb- 
Tm?* 12 blaßgrün intensität 
xb** F3 farblos 
Lu°* 14 farblos 


Alle Lanthaniden, die ungepaarte 4 f-Elektronen besitzen, sind pa- 
ramagnetisch (Abb.(14-7)). Die Kurve für die magnetischen Momente 
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der Ionen durchläuft ein kleineres und ein größeres Maximum. La°?* 
und Lu?* sind diamagnetisch; Gd?* besitzt hinsichtlich der magne- 
tischen Eigenschaften keine ausgezeichnete Stellung. 4-wertige Ionen 
besitzen die gleichen Suszeptibilitäten wıe die 3-wertigen Ionen des 
vorausgehenden Elements, 2-wertige Ionen die gleichen Suszeptibili- 
täten wie die 3-wertigen Ionen des folgenden Elements. Auch daraus 
geht hervor, daß nur die Anzahl der 4 -Elektronen für die magneti- 
schen Eigenschaften verantwortlich ist. Bei tiefen Temperaturen wer- 
den viele Lanthaniden ferromagnetisch, Gadolinium bereits unter- 
halb 16 °C. 


c 
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Abb. (14-7) Magnetische Momente der Lanthaniden. 


Zahl der Bohrschen Magneto 


Die Darstellung der Metalle kann durch Reduktion der Halogenide 
oder Oxide mit Alkalimetallen (Natrium, Kalium) oder Erdalkalime- 
tallen (Magnesium, Calcium, Barium) erfolgen. Die reinsten Produk- 
te werden durch Reduktion der Fluoride oder Chloride mit Calcıum 
oder Barium bei 1500 °C in einem Tiegel aus beständigem Material 
(z. B. Tantaltiegel) erhalten. Der Schmelzpunkt der Metalle liegt zwi- 
schen etwa 800 °C (Cer) und 1700 °C (Lutetium). Die meisten Lantha- 
niden kristallisieren ın der hexagonal dichtesten Kugelpackung, Sama- 
rium in einer rhomboedrischen Struktur, Europium kubisch raum- 
zentriert, Ytterbium kubisch flächenzentriert. Alle Metalle sind sehr 
unedel, oxydieren sich an der Luft und reagieren mit Wasser und ver- 
dünnten Säuren. 

Hinsichtlich ihrer chemischen Eigenschaften sind sıch die Lanthani- 
den sehr ähnlich. Hydride der Zusammensetzung MH; „-,, ent- 
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stehen durch Einwirkung von Wasserstoff auf die Elemente bei 300 °C. 
Die Carbide besitzen metallischen Charakter und reagieren mit 
Wasser unter Bildung von Kohlenwasserstoffen. Die Bildungs- 
wärme der Oxide M,O; ist sehr hoch. Die Hydroxide sind relatıv 
starke Basen. Die Basizität nimmt wegen der Lanthanidenkontraktion 
vom La (OH), zum Lu (OH); kontinuierlich ab. Durch Einstellung des 
pH-Wertes zwischen pH 5 und pH 6 ist eine partielle Trennung bei 
der Hydroxidfällung möglich. Die Fluoride sind im Gegensatz zu den 
übrigen Halogeniden schwer löslich, ebenso die Oxalate und die Phos- 
phate. 


14.4. Gewinnung der Transuranelemente 
14.4.1. Bestrahlung mit Neutronen 


Die wichtigste Methode zur Gewinnung der Transuranelemente ist die 
Bestrahlung von Uran mit Neutronen. Diese Methode wurde bald 
nach der Entdeckung des Neutrons (1932) angewandt, und zwar seit 
1934 von FERMI in Italien und Hann am Max-Planck-Institut für 
Chemie in Berlin-Dahlem; sie führte aber zunächst nicht zur Gewin- 
nung von Transuranelementen, sondern zur Entdeckung der Kern- 
spaltung durch HAun und STRASSMANN (1938). Man wußte, daß durch 
Neutroneneinfang bevorzugt ß -aktive Nuklide entstehen. Beim ß”- 
Zerfall erhöht sich die Ordnungszahl um eine Einheit (zweiter radio- 
aktiver Verschiebungssatz von FAJANS und SoDDY, vgl. Abschn. 5.1.). 
Man durfte deshalb damit rechnen, daß bei der Bestrahlung des Urans 
mit Neutronen ein Element mit der Ordnungszahl 93 entstehen würde. 

Das Prinzip der Bestrahlung mit Neutronen zur Gewinnung von 
Elementen höherer Ordnungszahlen kann durch das folgende Reak- 
tionsschema beschrieben werden 


AZyAtız  "uzrn), (14.4) 


Bei langen Bestrahlungszeiten bilden sich nach diesem Reaktions- 
schema auch Elemente mit den Ordnungszahlen Z + 2, Z + 3 usw. 
Die Entstehung von Transuranelementen durch Bestrahlung von 
U-238 mit Neutronen ist in Abb. (14-8) aufgezeichnet. Bei diesen auf- 
einanderfolgenden Reaktionen ist die Konkurrenz zwischen dem ra- 
dioaktiven Zerfall und dem Neutroneneinfang wichtig. Für ein be- 
stimmtes Nuklid gilt: 
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Zerfallsrate -"- = AN, (14.5) 


Geschwindigkeit der Umwandlung durch (n, yJ)-Reaktionen 
-— = 60,01,N- (14.6) 


In der Gesamtbilanz ist außerdem die Umwandlung des betreffenden 
Nuklids durch andere Kernreaktionen — insbesondere durch Kern- 
spaltung — zu berücksichtigen (vgl. dazu Abschn. 8.7.). Aus den Gin. 
(14.5) und (14.6) folgt, daß der Aufbau schwerer Kerne dann begün- 
stigt ist, wenn 


8,0, > 4 (14.7) 


Diese Bedingung ist in einem Reaktor mit einem Neutronenfluß 
8 = 10!*cm”?s”! und bei einem Wirkungsquerschnitt o,, = 1b 
— 10°?*cm? erfüllt, wenn A < 10”!1°s”! oder die Halbwertzeit 
fı,2 > 200a ist. Somit können unter diesen Bedingungen nur dann 
schwerere Kerne in größeren Mengen entstehen, wenn die Halbwert- 
zeiten der Zwischenglieder größer als etwa 100a sind. 

Bei den extrem hohen Neutronenflüssen, die während einer Kern- 
explosion auftreten, bilden sich innerhalb des Bruchteils einer Se- 
kunde durch mehrfachen Neutroneneinfang sehr neutronenreiche Iso- 
tope der vorgelegten Nuklide, die sehr rasch durch mehrmaligen ß”- 
Zerfall in Elemente mit hoher Ordnungszahl übergehen. Dieser Weg 
der Bildung von schweren Elementen bei Kernexplosionen ist in Abb. 
(14-8) ebenfalls eingezeichnet. Eine Untersuchung der Reaktionspro- 
dukte ist im Anschluß an unterirdische Kernexplosionen möglich. 

Folgende Transuranelemente wurden durch Bestrahlung mit Neu- 
tronen nach dem in Gl. (14.4) angegebenen Reaktionsschema gewon- 
nen: 

Neptunium (Z = 93). Dieses Element wurde 1940 von MCMILLAN 
und ABELSON an der Universität von Kalifornien, USA, bei der Unter- 
suchung der Spaltprodukte des Urans entdeckt und in Analogie 
zum Uran nach dem Planeten Neptun benannt. Das Isotop Np-239 
entsteht aus Uran nach der Reaktionsfolge 


23817] (n, y) 2391] nur ?39Np. (14.8) 
23,5 mın 


520 14. Künstliche Elemente 


Bereits durch Traceruntersuchungen wurde festgestellt, daß das Nep- 
tunıum chemisch dem Uran ähnlich ist, nicht aber dem Rhenium. Es 
paßt also nicht in die VII. Gruppe des Periodensystems. 

Plutonium (Z = 94). Durch ß”-Zerfall des Np-239 bildet sich 
Pu-239 


23817 (n,y) 239717 pP 23 Np B" 239py 


23,5 mın 2,35d 0) 


BIREER... ZEEIER 
2,44 : 10% a 


Wegen seiner langen Halbwertzeit und der dadurch bedingten gerin- 
gen Aktivität wurde das Pu-239 nicht als erstes Plutoniumisotop ent- 
deckt. Vielmehr wurde zunächst das Pu-238 gefunden, das bei der Be- 
strahlung von Uran mit 16 MeV Deuteronen im Zyklotron entstand: 


238 238 BT 238 X 
U (d,2n) No Pu 22 (14.10) 


SEABORG, der dieses Element 1940 entdeckte, hat dıe Entdeckungsge- 
schichte sehr anschaulich beschrieben (,, plutonium story“, vgl. Litera- 
turhinweis Nr. 2). Der «-Strahler Pu-238 konnte zunächst nicht vom 
Thorium getrennt werden, weil er offenbar in der Oxydationsstufe IV 
vorlag. Erst nach Oxydation mit Persulfat gelang die Trennung. In 
Analogie zu den vorausgehenden Elementen wurde das Plutonium 
nach dem Planeten Pluto benannt. Im Anschluß an das Pu-238 wurde 
auch das Pu-239, das sich nach Gl. (14.9) bildet, entdeckt, und ge- 
wann wegen seiner Spaltbarkeit durch thermische Neutronen sofort 
große Bedeutung. Nach den Worten SEABORGS wurde die Entdeckung 
keines anderen Elements der Welt auf so ,„explosive Weise‘ bekannt- 
gegeben wie die des Plutoniums, nämlich durch die Explosion einer 
Atombombe. 

Americium (Z = 95). Dieses Element wurde 1944 von SEABORG und 
Mitarbeitern entdeckt; es entstand durch Bestrahlung von Plutonium 
mit Neutronen 


239p u (n,y) ?*0Pu (n,y) ?*!Pu 1 24Am. (14.11) 


Es wurde in Anlehnung an das Element Europium benannt, das die 
gleiche Anzahl von f-Elektronen besitzt. 
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Curium (Z = 96). Dieses Element wurde ebenfalls im Jahre 1944 
von SEABORG und Mitarbeitern in Kalifornien: entdeckt. Zunächst 
wurde es durch Bestrahlung von Plutonium mit «-Strahlen erzeugt 
(vgl. Abschnitt 14.4.2.), später durch Bestrahlung von Americium mit 
Neutronen 


24 Am (n,y)?*2Am Io 242 Cm, (14.12) 


Die Benennung erfolgte nach einem Forschernamen (CURIE) — ähn- 
lich wıe beim Element Gadolinium, das ebensoviele f-Elektronen 
besitzt. 

Die Elemente mit den Ordnungszahlen Z = 97 und 98 konnten 
durch Bestrahlung mit Neutronen zunächst nicht hergestellt werden, 
weil keine ß”-aktıven Curiumisotope bekannt waren. 

Einsteinium (Z = 99) und Fermium (Z = 100). Diese Elemente 
wurden 1952/53 von GHIORSO und Mitarbeitern in den USA in der ra- 
dioaktiven Asche der ersten Wasserstoffbombenexplosion gefunden. 
Die Untersuchung von Staubproben an ferngesteuerten Flugzeugen 
gab die ersten Hinweise auf diese Elemente. Dann wurden größere 
Mengen des Korallenriffs aufgearbeitet, über dem die Wasserstoff- 
bombe explodiert war. DieTrennung und Identifizierung war möglich 
auf Grund des Verhaltens dieser Elemente bei der Elution aus einer 
Ionenaustauschersäule. Die Benennung erfolgte zu Ehren EINSTEINS 
und FERMIS. Später wurden kleine Mengen dieser Elemente auch durch 
lange Bestrahlung im Reaktor bei hohem Neutronenfluß erhalten. 
Ihre Entstehung bei der Explosion der Wasserstoffbombe kann durch 
folgende Gleichungen beschrieben werden: 


23007 15 X MP) 253157 X PT 2s3p, (14.13) 
23877 17 x (n,y) 25517 3 XP, IS; (14.14) 


14.4.2. Bestrahlung mit «-Teilchen 


Die Bestrahlung mit Neutronen nach Gl. (14.4) und auch die Bestrah- 
lung mit Deuteronen führen bei höheren Ordnungszahlen nicht mehr 
zum Erfolg, weil viele Neutronen oder Deuteronen aufgenommen 
werden müssen, um schwere Elemente aufzubauen. Beim Einfang 


522 14. Künstliche Elemente 


eines &-Teilchens wird die Ordnungszahl aber schon um zwei Einheiten 
erhöht; wenn das entstehende Nuklid eine ß”-Umwandlung erleidet, 
entsteht ein Nuklid, dessen Ordnungszahl um drei Einheiten höher 
ist. Die häufigste Reaktion ist eine («,n)-Reaktion: 


AZ (un) AZ HD ANZ 3, (14.15) 


Daneben finden auch (a, 2n)-Reaktionen statt. 
Durch Bestrahlung mit 35 MeV «-Teilchen aus einem Zyklotron 
gewannen SEABORG und Mitarbeiter folgende Elemente: 


Americium (Z = 95) im Jahre 1944/45 


2381 (y,n)241pu PL, 241 Am, (14.16) 
13,2 a 


Curium (Z = %) ebenfalls im Jahre 1944 


239 242 Ü 238 A 
Pu(«,n) Cm 33 Pu. (14.17) 


Das Cm-242 wurde auf Grund des a-Zerfalls und der bekannten 
Eigenschaften des Tochternuklids Pu-238 identifiziert. 

Nach Herstellung von Milligramm-Mengen Am-241 durch Cun- 
NINGHAM konnten nach diesem Reaktionsschema auch die nächst hö- 
heren Elemente gewonnen werden, dıe durch Bestrahlung mit Neu- 
tronen nicht darstellbar waren (vgl. Abschn. 14.4.1.): 

Berkelium (Z = 97) ım Jahre 1949 

#1 Am (a,2n)?*?Bk. (14.18) 
Dieses Element wurde ebenso wie die vorausgehenden Elemente in 
Analogie zum Terbium nach einer Stadt benannt. 


Californıum (Z = 98) im Jahre 1950 
242 Cm (a,n)?*’Cf. (14.19) 


Mendelevium (Z = 101) ım Jahre 1955 
*>S3Rs(a,n)2°°Md. (14.20) 
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Die größte Schwierigkeit bei der Darstellung des Mendeleviums be- 
stand darin, daßnur N = 10° Atome Einsteinium zur Verfügung stan- 
den, die im Reaktor erzeugt worden waren. Dies entspricht einer Men- 
ge von ungefähr 4 - 10°!?g. Da der Wirkungsquerschnitt o für die 
(a,n)-Reaktion etwa | mb beträgt, war bei einem Fluß an «-Teilchen 
®, = 10!*cm"*s”! und einer Bestrahlungszeit t = 10*s eine Aus- 
beute von Nd,ot = 1 Atom pro Experiment zu erwarten. Um diese 
einzelnen Atome nachweisen zu können, mußte eine neue Technik ent- 
wickelt werden, die man als „Rückstoßtechnik‘“ bezeichnen kann 
(Abb. (14-9)). Das Einsteinium wurde auf einer dünnen Goldfolie 


F 
en Auffängerfolie 


Goldfolie 


Abb. (14-9) Gewinnung von Mendelevium mit Hilfe der Rückstoßtechnik (sche- 
matisch). 


elektrolytisch abgeschieden. Von der anderen Seite trafen die «-Teil- 
chen auf. Durch den Rückstoß infolge der («,n)-Reaktion wurde das 
Mendelevium auf eine zweite Folie geschleudert, die als Auffänger- 
folie („‚catcher‘‘) diente. Die Auffängerfolie wurde aufgelöst und che- 
misch analysıert. Bei 8 Experimenten konnten insgesamt 17 Atome 
Mendelevium nachgewiesen werden. Zur Identifizierung des Mendele- 
viums diente seine Umwandlung zu Fm-256, dessen Eigenschaften 
bekannt waren: 


K Sp 
250 250 | 1421 


Die Bezeichnung Mendelevinm wurde zu Ehren von MENDELEJEFF 
gewählt. 


5724 14. Künstliche Elemente 


Das Element 102 konnte wegen der kurzen Halbwertzeit der Fermi- 
um-Isotope nicht durch Bestrahlung mit «-Teilchen gewonnen werden. 
Damit war auch der Anwendung des Reaktionsschemas (14.15) eine 
Grenze gesetzt. Die Bestrahlung des Fermiums mit Neutronen schied 
einerseits wegen der kurzen Halbwertzeit der Fermium-Isotope aus, 
andererseits auch deshalb, weil erst bei der Massenzahl 259 mit einem 
ßB”-Zerfall zu rechnen war. 


14.4.3. Bestrahlung mit schwereren Ionen 


Um Elemente höherer Ordnungszahl herzustellen, erscheint es sinn- 
voll, von solchen Elementen auszugehen, die in größeren Mengen ver- 
fügbar sind, und diese mit Ionen der Ordnungszahl Z’ > 2 zu be- 
schießen. Auf diese Weise können Elemente gewonnen werden, deren 
Ordnungszahl um Z’ Einheiten höher ist, wenn. Z’ die Ordnungszahl 
des Geschosses ist. Das Schema dieser Reaktion läßt sich folgender- 
maßen formulieren: 


AZ AZ HAMKZLZD)txn. (14.22) 


Je höher Z’ ıst, desto geringer ist im allgemeinen der Wirkungsquer- 
schnitt. Außerdem müssen die Geschosse mit wachsender Ordnungs- 
zahl immer höhere Energie besitzen, damit sie die Coulombsche Ab- 
stoßung des Kerns überwinden können (vgl. Abschn. 8.3.). Der erste 
Bericht über die Entdeckung des Elements 102 kam 1957 aus Stock- 
holm. Das Element 102 wurde Nobelium genannt. Die Ergebnisse die- 
ses Berichts wurden allerdings in den USA und der UdSSR nicht be- 
stätigt. In Berkeley, USA, wurde 1958 folgende Reaktion ausgeführt: 


CH C-=274D +4 


(14.23) 
er: töoFm 


ar 


Die Technik der Darstellung wurde durch Anwendung eines Fließ- 
bandes weiterentwickelt (Abb. (14-10)). Bei dieser „Rückstoß-Fließ- 
band-Technik“ gelangen die bei der Kernreaktion entstehenden Rück- 
stoßatome auf ein Fließband, das im allgemeinen eine negatıve La- 
dung besitzt. Beim «-Zerfallerfahren die Atome nochmals einen Rück- 
stoß und treffen dabei auf eine Auffängerfolie auf. An Stelle der Auf- 
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Abb. (14-10) Gewinnung von Transuranelementen mit Hilfe der Rückstoß-Fließband- 
Technik, auch Doppel-Rückstoß-Technik genannt (schematisch). 


fängerfolie können auch Detektoren verwendet werden. Aus der Ge- 
schwindigkeit des Bandes und der Aktivitätsverteilung in den Auffän- 
gerfolien bzw. Detektoren ergibt sich die Halbwertzeit des entstande- 
nen Nuklids. 

Mit der gleichen Technik wurde im Jahre 1961 in Kalifornien durch 
GHIORSO, SEABORG u. a. das Element 103 nachgewiesen, das nach 
dem Erfinder des Zyklotrons LAwRENCE den Namen Lawrencium 
(Symbol Lr) erhielt: 


252Cf(11B,6n)?32Lr Er (14.24) 


Das Element 104 wurde 1964 nach ciner ähnlichen Methode ım 
Kernforschungszentrum Dubna der UdSSR durch Beschuß von 
Pu-242 mit Neonionen von 114 MeV gewonnen (FLEROV und Mit- 
arbeiter): 


242Ppy + 22Ne — 260104 + An. (14.25) 


Die Ausbeute war recht klein. Innerhalb einer Bestrahlungszeit von 
5 Stunden —d. h. pro 10"? bis 10'° auftreffenden Neonionen — wurde 
l Atom des Elements 104 erzeugt. Als Name wurde Kurtschatovium 
vorgeschlagen, zu Ehren des russischen Physikers KURTSCHATOV. Die 
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er nn] ] 


poröses Teflon 


Neonionen 
Abb. (14-11) Gasstromtechnik zur Untersuchung des chemischen Verhaltens des 
Elements 104 (schematisch; ZrCl;, und NbCl, dienen als Chlorierungsmittel und 
Träger). 


Halbwertzeit der Spontanspaltung wurde zu 0,3 s gefunden. Das Ele- 
ment 104 verdient deshalb besonderes Interesse, weıl es die Elektro- 
nenkonfiguration 5f"*6d*7 s? besitzen sollte und damit als Ekahaf- 
nıum nicht mehr zur Gruppe der Actiniden zählt. Die chemischen Ei- 
genschaften wurden durch Untersuchung des Verhaltens im heißen 
Gasstrom geprüft (vgl. Abb. (14-11)); das Chlorid des Elements 104 
verhielt sich dabei wie ZrCl, und HfCl, , nicht wie CmCl; und CfC1;. 


14.4.4. Möglichkeiten der Erweiterung des Periodensystems 


Der Darstellung schwererer Transuranelemente wird durch die Le- 
bensdauer der Nuklide eine Grenze gesetzt. In Abb. (14-12) sind die 
Halbwertzeiten der langlebigsten Isotope der Elemente 90 bis 100 ein- 
getragen. Bis etwa zur Ordnungszahl Z = 100 wird die Halbwertzeit 
durch den «-Zerfall bzw. P-Zerfall bestimmt, bei Ordnungszahlen ober- 
halb Z = 100 in immer stärkerem Maße durch die Spontanspal- 
tung. Durch Extrapolation der Kurve in Abb. (14-12) kann die Halb- 
wertzeit der Nuklide mit höheren Ordnungszahlen abgeschätzt wer- 
den. Beim Element 106 sind danach Halbwertzeiten von maximal eı- 
nigen Sekunden zu erwarten, beim Element 110 maximal einige Milli- 
sekunden. 

Auf Grund theoretischer Überlegungen gilt die in Abb. (14-12) auf- 
gezeichnete Abhängigkeit der Halbwertzeit von der Ordnungszahl nur 
so lange, als keine magischen Zahlen auftreten. Folgende magische 
Zahlen werden vorausgesagt: 

Z = 114, 126, 164, 228; 
N = 164, 178, 184, 228. 


Am interessantesten sind die doppelt magischen Nuklide, die sowohl 
eine magische Anzahl von Protonen als auch eine magische Anzahl 
von Neutronen enthalten, z. B. 
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Z = 114; A = 278, 292, 298; 
Z = 126; A = 290, 304, 310.. 


tı,, bestimmt 
durch 


&-Zerfall und 
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Abb. (14-12) Halbwertzeiten der langlebigsten Isotope der Elemente 90 bis 100 und 
extrapolierte Halbwertzeiten für Elemente höherer Ordnungszahlen. 


Bei diesen Nukliden sind Inseln relativ hoher Stabilität zu erwarten, 
die in Abb. (14-13) eingezeichnet sind. Die Halbwertzeiten für die 
Spontanspaltung werden für diese Inseln relativ hoher Stabilität zu 
etwa 10° s vorausgesagt, die Halbwertzeiten für den «-Zerfall sollten 
größer sein als 10”* s. Die schweren Kerne werden auch als „‚Super- 
kerne‘ bezeichnet. Bei dem Element mit der Ordnungszahl 114 han- 
delt essich um Ekableı (7. Periode des Periodensystems), bei dem Ele- 
ment mit der Ordnungszahl 126 um Ekaplutonium (8. Periode des 
Periodensystems). Sofern die Halbwertzeiten größer sind alsetwa 0,1, 
sind auch chemische Untersuchungen denkbar, wobei die bei der Be- 
sprechung des Elements 104 erläuterte Gasstromtechnik (vgl. Abb. 
(14-11)) besondere Bedeutung besitzen wird. Interessant ist die Mög- 
lichkeit, daß g-Zustände mit Elektronen besetzt werden. 
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Abb. (14-13) Inseln relativ hoher Stabilität, die auf Grund von extrapolierten magischen 
Zahlen zu erwarten sind. 


Die aussichtsreichste Reaktion zur Herstellung von Superkernen 
ist der Beschuß mit schweren Ionen. Die hohe Anregungsenergie der 
Reaktionsprodukte wird wahrscheinlich bevorzugt durch Emission 
von Neutronen und y-Quanten abgegeben, sofern nicht eine Spaltung 
eintritt. Die Ausbeute an den gewünschten Reaktionsprodukten mit 
höherer Ordnungszahl ist umso größer, je leichter die Geschosse sind. 
Während der Wirkungsquerschnitt für eine Reaktion von schweren 
Kernen mit a-Teilchen nach Gl. (14.22) etwa von der Größenordnung 
1 mb ist, sinkt er für O-16 (Z’ = 8) auf maximal etwa 1 ub und für 
Ne-20 (Z’ = 10) auf maximal etwa I nbaab. Die erforderliche Energie 
der Geschosse steigt mit ihrer Ordnungszahl an (vgl. Abschn. 8.3.); 
damit steigt aber auch die Anregungsenergie des Zwischenkerns und 
infolgedessen die Wahrscheinlichkeit der Spaltung. 

Von großem Interesse sind Transferreaktionen, bei denen ein mehr 
oder weniger großer Teil der Nukleonen übertragen wird (vgl. Abschn. 
8.5.). Eine andere Möglichkeit ist die Fusion von mittelschweren Ker- 
nen; die Gefahr der Kernspaltung ist dabei am geringsten, wenn die 
Reaktionspartner ungefähr gleich schwer sind, weil dann die Anre- 
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gungsenergie der Reaktionsprodukte verhältnismäßig niedrig ist. 
Z. B. ıst folgende Reaktion denkbar: 


180Hf + 132xe — (312126) — 308126 + 4n (14.26) 


Die erforderliche Mindestenergie der Xenonionen beträgt 708 MeV 
oder 5,4 MeV/Nukleon. Besonders interessant ist die Verschmelzung 
von zwei schweren Kernen, z. B. zwei Urankernen: 


2114- 08: 
U + ZU — (*’°184) | (14.27) 


SE ua. 


Die Mindestenergie des als Geschoß benutzten Uranions muß 1500 
MeV betragen oder 6 MeV/Nukleon. Wahrscheinlich ist es einfacher, 
zwei beschleunigte Uranionen aufeinanderprallen zu lassen. Es ist an- 
zunehmen, daß das Produkt der Fusion sich spaltet, wobei wahr- 
scheinlich doppelt magische Spaltprodukte bevorzugt sind, wie in 
Gl. (14.27) angedeutet. 

Zur Untersuchung solcher Fusionsreaktionen im Hinblick auf den 
Aufbau von Superkernen ist ein Schwerionenbeschleuniger erforder- 
lich. Der in den USA projektierte Schwerionenbeschleuniger führt 
den Namen ‚„Omnitron“. 


14.5. Eigenschaften der Actiniden 
14.5.1. Kerneigenschaften 


Alle Actiniden sind Radioelemente (vgl. Tab. 14.1. und 14.2.). Nur 
dıe Elemente Thorium und Uran sind so langlebig, daß ihre Radio- 
aktivität bei der chemischen oder technischen Handhabung gelegent- 
lich vernachlässigt werden kann. Actinium und Protactinium treten 
in kleinen Mengen als Folgeprodukte des Urans und des Thoriums 
auf (vgl. Tab. 11.2.). In extrem kleinen Mengen sind auch Neptunium 
und Plutonium in Uranerzen vorhanden. Sie entstehen aus Uran durch 
Finfang von Neutronen, die aus der kosmischen Strahlung stammen. 
Die Mengenverhältnisse betragen: 


Np-237/U-238 a 10°'?, Pu-239/U-238 a 101. 
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Die Harkinssche Regel tritt auch bei den Actiniden deutlich in Er- 
scheinung, wenn man den Logarithmus der Halbwertzeit der lang- 
lebigsten Isotope als Funktion der Ordnungszahl aufzeichnet (Abb. 
(14-14)). Oberhalb des Berkeliums bricht die Kurve ab, weil die Ele- 
mente hier instabil werden und noch nicht genügend Daten vorliegen. 


9 94 96 0 
Ac Th Pa U Np Pu Am Cm Bk Cf Es Fm 
Z— 


Abb. (14-14) Logarithmus der Halbwertzeit (Halbwertzeit in Jahren) der langlebigsten 
Isotope der Actiniden als Funktion der Ordnungszahl. 


Charakteristisch für die höheren Actiniden ist ihre Neigung zu 
Spontanspaltung (vgl. Tab. 7.2. und Abschn. 7.5.). Diese tritt beim Ele- 
ment Fermium bereits in den Vordergrund; die Halbwertzeit für die 
Spontanspaltung des Fm-256 beträgt nur 2,7 h. Die Möglichkeit der 
Spaltung durch thermische Neutronen ist beı vielen Nukliden der Acti- 
nıden stark ausgeprägt. In Abb. (14-15) ist das Verhältnis der Wir- 
kungsquerschnitte für die Spaltung und den Neutroneneinfang als 
Funktion der Differenz zwischen der Neutronenbindungsenergie und 
der Aktivierungsenergie für die Spaltung aufgezeichnet. Bei dieser 
Darstellung liegen die Werte für alle Nuklide annähernd auf einer Ge- 
raden. Die Nuklide U-235, U-233 und Pu-239, die als Kernbrenn- 
stoffe große praktische Bedeutung besitzen, sind besonders gekenn- 
zeichnet. 
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Abb. (14-15) Verhältnis der Wirkungsquerschnitte für die Spaltung durch thermische 
Neutronen (o,) und für den Neutroneneinfang (o,,,) für verschiedene Nuklide der 
Actiniden als Funktion der Differenz zwischen der Neutronenbindungsenergie BE (N) 
und der Aktivierungsenergie für die Spaltung E;. Nach G. T. SEABORG: The Trans- 


uranium Elements. Yale University Press 1958; Addison-Wesley Publ. Comp., Reading, 
Mass., S. 166/167; S. 240/241. 


14.5.2. Wertigkeiten und Bindungsverhältnisse 


In der Reihe der Actiniden werden die 5 f-Zustände in steigendem Um- 
fang mit Elektronen besetzt (Tab. 14.4.). Während bei den Lanthani- 
den höchstens zwei f-Elektronen für die chemische Bindung zur Ver- 
fügung stehen (zZ. B. bei Cer(IV)-Verbindungen), sind bei den Actini- 
den bis zu vier f-Elektronen für die chemische Bindung zugänglich 
(z. B. bei Uran (VI)-Verbindungen). Dies beruht darauf, daß die ener- 
getischen Unterschiede zwischen den 5 f- und den 6 d-Zuständen klei- 
ner sind als zwischen den 4 f- und den 5 d-Zuständen, außerdem sind 
die 5 f-Elektronen durch die inneren Elektronenschalen stärker gegen- 
über dem Kern abgeschirmt als die 4 f-Elektronen. Mit steigender Ord- 
nungszahl rücken die 5/- und die 64-Zustände energetisch immer 
stärker auseinander. Diese Besonderheit der Actiniden kommt in der 
Skala der Wertigkeiten deutlich zum Ausdruck (Abb. (14-16)). Die 
Analogie zu den Lanthaniden tritt im übrigen beim Vergleich der 
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Tabelle 14.4. 


Elektronenkonfiguration der Actiniden (gasförmig) 


Symbol 


Ac 
Th 
Pa 
U 
Np 
Pu 
Am 
Cm 
Bk 
C 
Es 
Fm 
Md 
No 
Lr 


Name des Elements 


Actinium 
Thorium 
Protactinium 
Uran 
Neptunium 
Plutonium 
Americium 
Curium 
Berkelium 
Californium 
Einsteinium 
Fermium 
Mendelevium 
Nobelium 
Lawrencium 


Elektronenkonfiguration 


6d 75? 

6d? 75? 

5f?6d 7s? (oder 5f! 6d? 75?) 
5f6d7s? 

5f? 75? (oder 5f*6d 75?) 
Sp 78° 

St. 

5f’6d7s? 

Sf? 6d 7s? (oder 5f?’ 78?) 
577% 

Sf 78 

5f!2782 

Sf 782 

sfl4 75? 

5fl+6d7s? 


Abbn. (14-16) und (14-5) hervor. Die Bezeichnung Actiniden, die 
1925 von GOLDSCHMIDT vorgeschlagen wurde, ist auf Grund dieses 
Vergleichs gerechtfertigt. Ein neuerer Vorschlag ist der Name Acti- 
noide. Wichtig ist, daß man die erwähnten besonderen Eigenschaften 
der 5 f-Elektronen — im Vergleich zu den 4 f-Elektronen — im Auge 
behält. Auf der Beteiligung der 5/-Elektronen an der chemischen Bin- 
dung beruhen einige Besonderheiten im chemischen Verhalten der 
Actiniden; wir werden darauf noch zurückkommen. 

Die Ionen der Actiniden zeigen ebenso wie die Ionen der Lanthanı- 
den eine Kontraktion, wenn man die gleiche Oxydationsstufe ins Auge 


Ac Th Pa U Np Pu Am Cm Bk Cf Es FmMd No Lr 


Abb. (14-16) Wertigkeiten der Actiniden. Die Elektronenkonfigurationen 5 £°, 5 f’ 
und 5f!* sind besonders herausgehoben. 
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Abb. (14-17) Actinidenkontraktion (Ionenradius als Funktion der Ordnungszahl). 
Nach G.T.SEABORG: The Transuranium Elements. Yale University Press 1958; 
Addison-Wesley Publ. Comp., S. 137. 


faßt. Diese Actinidenkontraktion ist in Abb. (14-17) aufgezeichnet. 
Sıe kommt ähnlich zustande wıe die Lanthanidenkontraktion. Die 
Farbe der Ionen zeigt, ähnlich wie bei den Lanthaniden, eine Vertie- 


Tabelle 14.5. 


Farbe der Ionen der Actiniden 


Element M’* M** 
Actinium ‚farblos — 
'Thorium — farblos 
Protactinium — farblos 
Uran rotbraun grün 
Neptunium blau bis purpur gelbgrün 
Plutonium violett orange 
Americium rosa rosa*) 
Curium farblos blaßgelb* 


"als Fluorokomplex 


MO,* 


farblos 
grün 
rötlich 
gelb 


gelb 
rosa 
orange 
gelblich 
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fung zwischen den Elektronenkonfigurationen 5f” und 5f”. In Tab. 
14.5. ist die Farbe der Ionen für Ac?* bis Cm?* sowie der Ionen M**, 
MO,* und MO,** der Actiniden angegeben. Die Farbe der Ionen 
der höheren Actiniden ist nicht bekannt, da sie nicht in genügend ho- 
hen Konzentrationen vorliegen. Auch hinsichtlich der magnetischen 
Eigenschaften besteht Analogie zwischen den Actiniden und den 
Lanthaniden. Die magnetischen Suszeptibilitäten der Actiniden lie- 
gen auf der gleichen Kurve wıe die der Lanthaniden (Abb. (14-7)), 
wenn man isoelektronische Ionen miteinander vergleicht, z. B. 


u’! es PaY e3 Th'Y e3 Act 3 La" 
Pu’! es Np' & u” es pa!!! & Pr!" 


14.5.3. Eigenschaften der Metalle 


Die Actiniden sind ebenso wıe die Lanthaniden sehr unedle elektro- 
positive Metalle. Die frischen silberglänzenden Oberflächen oxydieren 
sich sehr rasch an der Luft. In Form von feinem Pulver sind die Actı- 
niden pyrophor. Zur Darstellung der Metalle aus den Verbindungen 
müssen kräftige Reduktionsmittel angewandt werden, z. B. die Re- 
duktion der Halogenide mit Calcium oder Barium bei etwa 1200 °C, 
die Schmelzflußelektrolyse der Halogenide oder das van Arkel-Ver- 
fahren (Abscheidung an einem heißen Draht). Bevorzugt wird meist 
die Reduktion der schwerlöslichen Fluoride mit Calcium oder Barium, 
z.B. 


PuF, + 2Ca—> Pu + 2CaF.. (14.28) 


Die Reduktion mit Calcium findet auch in der Technik Verwendung 
zur Gewinnung von Uran oder Plutonium (vgl. Abschn. 11.3.). We- 
gen der hohen Dichte der Metalle im Vergleich zur Dichte der Ver- 
bindungen, die bei der Reaktion eingesetzt werden, erhält man einen 
verhältnismäßig kleinen Metallregulus. 

Die Eigenschaften der Metalle sind in Tab. 14.6. zusammengestellt. 
Bemerkenswert ist neben der hohen Dichte des Urans, Neptuniums 
und Plutoniums und dem hohen Schmelzpunkt der Elemente Tho- 
rıum und Protactinium die Vielzahl der Modifikationen, die bei Uran, 
Neptunium und Plutonium auftritt. Die bei Raumtemperatur stabilen 
Modifikationen zeichnen sich durch niedrige Symmetrie aus und sind 
anısotrop. Dies ist für Metalle eine Ausnahme. Das Plutonium kristal- 
hsıert sogar bei Zimmertemperatur in einer monoklinen Modifika- 
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tion. Die Eigenschaften des Americiums und der folgenden Elemente 
entsprechen wieder den Eigenschaften der Lanthaniden. Man führt 
diese Besonderheiten der Struktur, die man sonst bei Metallen nicht 
findet, auf den Einfluß der f-Elektronen zurück. 


14.5.4. Verbindungen der Actiniden 


Die Verbindungen der Oxydationsstufe III ähneln in ihrem chemi- 
schen Verhalten denen der Lanthaniden. Thorium ist allerdings ın der 
Oxydationsstufe III nicht stabil. U", Np""! undPu!" sind in wässeri- 
ger Lösung wenig stabil. Wässerige U'"-Lösungen entwickeln Was- 
serstoff; Lösungen von Np""' und Pu!" sind zwar gegen Wasser stabil, 
oxydieren sich aber leicht unter dem Einfluß der Luft. 

In der Oxydationsstufe IV besteht eine enge chemische Verwandt- 
schaft zu Ce'Y und Zr. Thorium ist nur in dieser Oxydationsstufe sta- 
bil. U'Y und Np'Y sind in wässeriger Lösung stabil, oxydieren sich 
aber an der Luft langsam zu UY!(UO,?*) bzw. Np’ (NpO,*). Pu'Y. 
ist nur in konzentrierter Säure stabil; bei geringer Säurekonzentration 
disproportioniert es zu Pu!!! und PuY!. Am! und Cm'Y sind in Lösung 
nur als Fluorokomplexe bekannt, Bk!Y ist stabil (ähnlich wie Ce!”), 
kann aber zu Bk"! reduziert werden. Alle Actiniden der Oxydations- 
stufe IV bilden schwer lösliche Jodate und Arsenate. Die Basizität 
nimmt ın folgender Reihenfolge ab: 


Th’ >2.-U*" a Pur 3 Ct zer, 


In der Oxydationsstufe IV neigen die Actiniden stark zur Hydrolyse 
und zur Komplexbildung. Beim Vergleich mit anderen Oxydations- 
stufen ergibt sich folgende Abstufung: 


M** > MO,?* > M’* > MO,*. 


Die Neigung zur Komplexbildung der Oxydationsstufe IV mit ver- 
schiedenen Anionen läßt sich durch folgende Reihe angeben: 


FT” > NO,” > CI’ > Cl0;° 
bzw. 


CO; > 0,04 > 04 . 
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In der Oxydationsstufe V unterscheidet sich in wässeriger Lösung 
das Protactinium sehr stark vom Uran und den folgenden Elementen 
Neptunium, Plutonium und Americium. PaY neigt sehr stark zur 
Hydrolyse, die nur durch Verwendung von konzentrierter Säure (z.B. 
8 m HCl) oder Zusatz eines Komplexbildners (z. B. Fluoridionen) 
zurückgedrängt werden kann. Uran sowie die folgenden Elemente 
bilden im Gegensatz dazu die „yl“-Ionen MO,* mit einer starken 
Bindung zwischen Metall und Sauerstoff. Dieser Unterschied beruht 
wahrscheinlich auf der verschiedenen Zahl der f-Elektronen bei Prot- 
actinnum und Uran. In wässeriger Lösung sind im Gleichgewicht 
neben U!’ und UY' auch stets kleine Mengen U’ vorhanden. NpY ist 
als NpO,* in wässeriger Lösung recht stabil, PuUO," und AmO,* 
disproportionieren sehr leicht. 

Die höchste Oxydationsstufe, in der die Actiniden auftreten können, 
ist VI. Sie ist beim Uran besonders bevorzugt und tritt außerdem bei 
Neptunium, Plutonium und Americium auf. In wässeriger Lösung bil- 
den diese Elemente in der Oxydationsstufe VI die ‚‚yl‘“-Ionen MOZ*. 
Dies sind keine Hydrolyseprodukte; denn sıe sind auch in starken 
Säuren stabil. Die Sauerstoffatome sind sehr fest gebunden; der ge- 
ringe Abstand entspricht je einer Doppelbindung zwischen Metall und 
Sauerstoff. Zusätzlich zu den beiden Sauerstoffatomen können noch 
4 oder 6 Liganden zugeordnet werden (vgl. Abb. (14-18)). 


6) OÖ 

j | 
[7 <a? 

0 O 


Abb. (14-18) MO,?*-Ionen umgeben von 4 bzw. 6 Liganden. 


Die Metalle der Actiniden reagieren bei etwa 300 °C mit Wasser- 
stoff, wobei sich metallartige Hydride der Zusammensetzung MH; 
bis MH; bilden. Die Bildung von Uranhydrid, die bei höherer Tempe- 
ratur reversibel ist, wird gern zur Speicherung von Tritium benutzt. 

Die Fluoride und Chloride der Actiniden sind in den Tabellen 14.7. 
und 14.8. aufgeführt. Bei den Halogeniden spiegelt sich die Wertig- 
keitsskala der Actiniden wieder. Auch die Oxide, die in Abb. (14-19) 
eingezeichnet sınd, lassen die Wertigkeitsskala der Actiniden erken- 
nen. Eine Besonderheit der Oxide ist die Bildung nicht stöchiometri- 
scher Verbindungen, die sich durch größere Homogenitätsbereiche zu 
erkennen gibt. Die Zusammensetzung ist im Gleichgewicht abhängig 
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vom Sauerstoffpartialdruck in der Gasphase. So verliert z. B. UO; 
beim Erhitzen an der Luft auf Temperaturen oberhalb 400 °C Sauer- 
stoff und geht oberhalb 600 °C ın U3O, über. Beim Abkühlen nımmt 
das U,O, unterhalb 500 °C langsam wieder Sauerstoff auf. 


beim Glühen an 
u Tr T | 
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Abb. (14-19) Oxide der Actiniden. 


Die Komplexbildung der Actiniden mit organischen oder anorga- 
nischen Liganden spielt für die Trennung der Elemente durch Extrak- 
tion oder ın Ionenaustauschern eine wichtige Rolle. Für die analytı- 
sche oder präparative Trennung im Laboratorium werden vorzugs- 
weise Ionenaustauschverfahren benutzt. In Abb. (13-7) ist das Ergeb- 
nis der Trennung der Actiniden und der Lanthanıden an einem Harz- 
austauscher mit stark sauren funktionellen Gruppen (Dowex-50) un- 
ter Verwendung einer «-Oxysäure als Komplexbildner und Elutions- 
mittel aufgezeichnet. Die Reihenfolge der Elution wird durch die 
Komplexbildungskonstanten bestimmt. Für die Trennung der Ele- 
mente Thorium, Uran und Plutonium im großen Maßstab werden in 
der Technik Extraktionsverfahren verwendet (vgl. Tab. 11.14. sowie 
die Abbn. (11-15) und (11-16)). 
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Übungen zu Kapitel 14 


1. 


Welche Möglichkeiten bestehen zur Gewinnung des Elements 
Technetium? 


Man diskutiere verschiedene Kernreaktionen zur Gewinnung 
von Pu-238. 


. Wie groß ist die Ausbeute an Pu-238, wenn 1 g Np-237 1 Jahr ın 


einem Kernreaktor bei einer Flußdichte an thermischen Neutro- 
nen ® = 10!’cm”"?s”! bestrahlt wird? 
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Cn,, (Np-237) = 170; 
on, (Np-237) = 0,018 b; 
On. (Np-238) = 1600 b; 
On, (Pu-238) = 500 b; 
On, (Pu-238) = 16,8 b; 


. Welche Möglichkeiten bestehen zur Gewinnung von Pu-244 
und Cm-244? | 


. Welche Geschosse müssen verwendet werden, wenn das Element 
106(a) aus Plutoniumisotopen, (b) aus Curiumisotopen hergestellt 
werden soll? Man formuliere derartige Kernreaktionen. Auf wel- 
che Mindestenergie müssen die Ionen, die diese Kernreaktionen 
auslösen sollen, beschleunigt werden? 


. Man diskutiere die Möglichkeiten zur Gewinnung des Elements 
105. Welchem anderen Element wird dieses voraussichtlich ähn- 
lich sein? 


N 15. Anwendungen 


15.1. Allgemeine Gesichtspunkte 


Die Möglichkeiten der Anwendung kernchemischer bzw. kernphysi- 
kalischer Arbeitsmethoden sind sehr vielseitig. Nach SEABORG besitzt 
die Anwendung der Radioaktivität für die Menschheit eine ebenso 
große Bedeutung wıe die Nutzung der Kernenergie, die bei der Kern- 
spaltung frei wird. Da es sich um eine Arbeitstechnik handelt, die 
auf der Verwendung von Radionukliden basiert, spricht man auch 
von Radionuklidtechnik oder ‚Isotopen“-Technik. Die große Bedeu- 
tung, die der Radionuklidtechnik heute in allen Gebieten der Natur- 
wissenschaften und der Technik zukommt, beruht auf den beiden 
folgenden Merkmalen: | 

a) hohe Nachweisempfindlichkeit der radioaktiven Strahlung, 

b) Möglichkeit der Markierung. 


Die Nachweisempfindlichkeit für radioaktive Nuklide ıst grund- 
sätzlich größer als die jeder anderen analytischen Methode. Im Prinzip 
kann man ein einzelnes radioaktives Atom erkennen, wenn man ge- 
rade indem Augenblick mißt, in dem dieses Atom zerfällt. In der Pra- 
xis muß allerdings im allgemeinen eine größere Anzahl von Atomen 
vorhanden sein, damit der Nachweis des betreffenden Radionuklids 
möglich ist. Wichtig für die Nachweisempfindlichkeit ist die Halb- 
wertzeit des Radionuklids. Nach Gl. (5.14) sind Aktivität und Halb- 
wertzeit durch folgende Beziehung miteinander verknüpft: 


A=-— =AN=-EN. (15.1) 


Unter der Annahme, daß 1 tps bequem nachweisbar ist, können die 
ın Tab. 15.1. angegebenen Mengen an Radionukliden quantitativ be- 
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stimmt werden. Man erkennt deutlich, daß beı kleineren und mittle- 
ren Halbwertzeiten extrem hohe Nachweisempfindlichkeiten erreicht 
werden. 


Tabelle 15.1. 
Quantitativ nachweisbare Mengen von Radio- 
nukliden verschiedener Halbwertzeit. (Die an- 
gegebenen Mengen entsprechen einer Aktivi- 
tät von 1 tps) 


tır2 Zahl der Atome Mol 
N 
Ih 5200 8,64 : 1021 
ld 125000 2,08 - 101? 
la 4,55. 10’ 1.5510 
10° a 4,55 - 101? 7,55. 101? 
10° a 4,55 : 10'° 7,55 - 10° 


Das zweite wichtige Merkmal kernchemischer Methoden ist die 
Möglichkeit der Markierung. Ein Element kann als solches oder in 
einer Verbindung durch ein radioaktives Isotop ersetzt werden. Da- 
durch ist es möglich, das Schicksal dieses Radionuklids bei einer che- 
mischen Umsetzung oder bei einem Transportvorgang zu verfolgen. 
Diese Methode wird auch als Indikatormethode bezeichnet, weil das 
Radionuklid den Weg anzeigt, den das Element bzw. die Verbindung 
nimmt. Andere gebräuchliche Bezeichnungen sind „tracer“-Methode 
oder Methode der radiochemischen Indizierung. Die Atome werden 
gewissermaßen mit einem „roten Punkt‘ versehen, der es gestattet, 
sie jederzeit wiederzufinden. Die Indikatormethode gibt somit als 
„Mikromethode“ einen verfeinerten Einblick in die atomaren Vor- 
gänge; z.B. ıst der Austausch von gleichartigen Atomen zwischen ver- 
schiedenen Verbindungen erkennbar (Isotopenaustausch) oder die 
wechselseitige Änderung der Oxydationsstufe zwischen gleichartigen 
Atomen (Elektronenaustausch). 

Eine notwendige Voraussetzung für die Anwendung von markier- 
ten Atomen bzw. Verbindungen als Indikatoren ist, daß sich diese 
ebenso verhalten wie die inaktiven Atome oder Verbindungen, dieman 

“untersuchen will. Diese Voraussetzung ist im allgemeinen erfüllt, 
wenn man darauf achtet, daß die markierte Verbindung und die zu un- 
tersuchende Verbindung chemisch identisch sind. Sofern die relativen 
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Massenunterschiede groß sind, treten allerdings merkliche Isotopie- 
effekte auf, beispielsweise bei der Verwendung von Tritium zur Mar- 
kıerung von Wasserstoff (vgl. Kapitel 3). 

Die hohe Nachweisempfindlichkeit führt zu den interessanten An- 
wendungen in der Analyse, die Möglichkeit der Markierung zu viel- 
seitigen Anwendungen in der Kinetik; dabei wird unter dem Begriff 
Kinetik zusammengefaßt: Die Aufklärung von Reaktionsmechanis- 
men, die Messung von Geschwindigkeitskonstanten, Diffusionsko- 
effizienten und Transportvorgängen in homogenen und heterogenen 
Systemen. Im Rahmen dieser Darstellung kann nur ein Überblick 
über die Anwendungen kernchemischer Methoden gegeben werden. 


15.2. Analyse auf Grund natürlicher Radioaktivität 


Die Aktivität der in der Natur vorkommenden Radionuklide kann 

als Maß für die Menge des betreffenden Elements dienen, so daß eine 

quantitative Bestimmung möglich ist. Wichtige Voraussetzungen für 
solche Bestimmungen sind: 

a) Die Isotopenzusammensetzung muß konstant sein; wenn die Fol- 
geprodukte ebenfalls radioaktiv sind, muß außerdem: das radio- 
aktive Gleichgewicht eingestellt sein oder eine quantitative Ab- 
trennung der Folgeprodukte durchgeführt werden. 

b) Radioaktive Verunreinigungen dürfen nicht zugegen sein. Gegebe- 
nenfalls kann ihre Aktivität durch Messung der y- oder «-Spektren 
eliminiert werden. 


Analytische Bestimmungen auf Grund der natürlichen Radioakti- 
vität sind üblich für dıe Elemente Kalium, Uran, Radium und Tho- 
rium. 

Kalium enthält zu 0,0118°%/ das Radionuklid K-40, dessen Halb- 
wertzeit 1,26 - 10° a beträgt. Die Isotopenzusammensetzung ist nahe- 
zu konstant. K-40 ıst gut nachweisbar, da es verhältnismäßig energie- 
reiche ß -, ß*- und y-Strahlung aussendet. Die natürliche Aktivität 
von 1 kg Kalium beträgt nach Gl. (15.1) 


_ In2 „ _ 0,693: 1000-602 10°°. 1,18. 10° 


A | 
hın 39,1 - 1,26 : 10° : 365 24 : 36V 


(15.2) 
— 3,2 10*tps. 
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Das ist ungefähr 1 uCi (3,7 : 10*tps). Geht man davon aus, daß bei ge- 
eigneter Versuchsanordnung eine Aktivität von 0,1 tps noch bestimmt 
werden kann, so folgt, daß 3 mg Kalium erfaßbar sind. Für die prak- 
tische Bestimmung des Kaliumgehaltes in Kaliumsalzen dient die in 
Abb. (15-1) skizzierte Versuchsanordnung. Als Detektor wird ein 
Spezialzählrohr mit großem Zählvolumen verwendet. Das Kalıum- 


es) 


ehälter (kippbar) 


Zählrohr (z.B. aus dünn- 
wandigem Aluminium ) 


NER REED NEED TENENEEENETENDNDNG 


Kalıumsalz 


le 


Abb. (15-1) Versuchsanordnung zur Bestimmung des Kaliumgehaltes in Kalium- 
salzen. 


salz wird in den Behälter eingeschüttet. Auf diese Weise kann auch 
der Kalıumgehalt von Kalisalzen sehr rasch unter Tage bestimmt wer- 
den. Andere radioaktıve Salze stören die Bestimmung, z. B. größere 
Mengen an Rubidium. 

Im natürlichen Uran sind alle Radionuklide der Uran-Familie zu- 
gegen, manchmal auch noch die Radionuklide der Thorium-Familie. 
Die direkte Bestimmung des Urans in einem Mineral ohne’ chemische 
Trennung ist schwierig, weil die Selbstabsorption der Strahlung in dem 
betreffenden Mineral stark von der Gesteinsart und dem Verteilungs- 
zustand abhängig ist. Nach dem Aufschluß wird meist das Tochter- 
nuklid Th-234 abgetrennt und gemessen. Th-234 kann nach Zusatz 
von Träger gefällt oder durch Extraktion (z. B. mit TTA = Thenoyl- 
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trifluoraceton) isoliert werden. Das radioaktive Gleichgewicht 
mit dem kurzlebigen Tochternuklid Pa-234m, das ß-Strahlung hoher 
Energie aussendet und deshalb leicht meßbar ist, stellt sich rasch ein. 
Voraussetzung für die Bestimmung des Urans durch Messung des 
Tochternuklids Th-234 ıst, daß das radioaktive Gleichgewicht zwi- 
schen U-238 und Th-234 eingestellt ist; d. h. etwa 10 -24d = 8 Mo- 
nate darf keine chemische Behandlung erfolgt sein. | 

Ra-226 kann mit sehr großer Empfindlichkeit auf Grund der Aktı- 
vität des im Gleichgewicht vorhandenen Rn-222 bestimmt werden. 
Nach Einstellung des Gleichgewichts (10 - 3,8d = 1,5 Monate) wird 
das Radon in eine Ionisationskammer überführt und gemessen. Auf 
diese Weise kann der sehr niedrige Radiumgehalt in den Knochen des 
Menschen ermittelt werden (Größenordnung 10°"'?g). 

Im Falle des Thoriums erfolgt die Einstellung des radioaktiven 
Gleichgewichts mit den Folgeprodukten sehr langsam (vgl. Tab. 5.1.) 


232 Th & 228 LER 228 BP" 2287 15. 
ae 


Als direkte Bestimmungsmethode kommt die Messung der a-Strah- 
lung in Frage; am vorteilhaftesten ist die Messung des Po-212. Die 
Empfindlichkeit beträgt etwa 10° g Thorium/g Gestein. Die Ergeb- 
nisse hängen allerdings sehr stark vom Verteilungszustand des Tho- 
rıums ab. Andere Verfahren beruhen auf der Abtrennung des Ra-228 
oder des Rn-220. Im letzteren Fall muß darauf geachtet werden, daß 
das gesamte Rn-220 erfaßt wird, das ım radioaktiven Gleichge- 
wicht vorhanden ist; die Empfindlichkeit beträgt etwa 10" g/g Ge- 
stein. Die Bestimmung des Thoriums auf Grund der natürlichen Ra- 
dioaktivität wird durch radioaktive Verunreinigungen — z. B. Uran- 
verbindungen — gestört. 


15.3. Verdünnungsanalyse 


Die Verdünnungsanalyse wird insbesondere dann angewendet, wenn 
eine quantitative Abtrennung des gesuchten Elements bzw. der gesuch- 
ten Verbindung nicht möglich ist. Die quantitative Trennung wird um- 
gangen; an ıhre Stelle tritt die Abtrennung einer beliebigen Menge 
Substanz in reiner Form. 
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N "N, 
unbekannte bekannte Zugabe von {1} zu (x) Entnahme einer 
Menge (x) Menge (1) und Mischen Menge (2) 


Abb. (15-2) Prinzip der Verdünnungsanalyse. 


Das Prinzip der Verdünnungsanalyse ist in Abb. (15-2) erläutert. 
Gegeben seı eine Substanz, die eine unbekannte Zahl von Molekülen 
N, einer bestimmten Verbindung enthält. Diese Substanz kann im all- 
gemeinen Fall auch eine unbekannte Zahl von markierten Molekülen 
*N, der gleichen Verbindung enthalten. Nun wird eine bekannte Zahl 
von Molekülen N, dieser Verbindung zugegeben, die außerdem eine 
bekannte Zahl von markierten Molekülen *N, der gleichen Verbin- 
dung enthält. Die zugesetzte Verbindung muß nicht identisch sein mit 
der Verbindung, deren Menge bestimmt werden soll. Wichtig ist aber, 
daß sich die zugesetzte Verbindung ebenso verhält und daß der chemi- 
sche Zustand genau definiert ist. Anschließend wird gemischt, so daß 
eine Gleichverteilung eintritt. Dann wird eine Probe entnommen; da- 
rin werden durch Wägung oder Analyse N, Moleküle der gesuchten 
Verbindung gefunden und durch Aktivitätsmessung *N, markierte 
Moleküle. Aus der Gleichverteilung folgt: 


"N, "N, + *N, 


= 15.4 
N, IN, TE N; 

Durch Einführung der spezifischen Aktivitäten 
A . N (15.5) 


m M/N, N; +*N; 


(M = Atom- bzw. Molekulargewicht der markierten Komponente; 
Nr = Loschmidtsche Zahl) und Umformung erhält man unter der 
Voraussetzung, daß *N; & N, ist, 
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In den meisten Fällen ist die zu untersuchende Substanz inaktiv, 
As, — 0. Dann gilt 


As, Zu: As, 


N =N, As 


(15.7) 


2 


d. h., die Änderung der spezifischen Aktivität ist ein Maß für N,. 

Eine häufige Anwendung der Verdünnungsanalyse ist die Bestim- 
mung einer inaktiven Verbindung durch Zusatz einer aktiven Verbin- 
dung. Ein einfaches und anschauliches Beispiel ist die Bestimmung der 
Blutmenge in einem Lebewesen. Es liegt auf der Hand, daß eine direkte 
quantitative Bestimmung in diesem Falle nicht möglich ist. Das Ver- 
fahren der Verdünnungsanalyse besteht darin, daß ein kleines abge- 
messenes Volumen einer radioaktiven Lösung bekannter Aktivität 
in dıe Blutbahn injiziert und nach der Durchmischung, die der Blut- 
kreislauf besorgt, ein kleines abgemessenes Volumen entnommen und 
gemessen wird. Es gilt dann in Anlehnung an Gl. (15.7) 


As, - As, 


A V, A 
S 


(15.8) 


2 


Liegt eine unbekannte Menge einer chemischen Verbindung vor, 
deren quantitative Abtrennung schwierig ist, so setzt man die Menge 
m, dieser Verbindung mit der spezifischen Aktivität As, zu und trennt 
nach der Durchmischung eine kleine Menge der Verbindung in reiner 
Form ab. Durch Wägen und Messung der Aktivität erhält man die 
spezifische Aktivität As „und aus Gl. (15.7) die gesuchte Menge m, der 
Verbindung 


k (15.9) 


Mm, = Mı 
2 


Eine weitere Anwendung der Verdünnungsanalyse, die in der Kern- 
chemie eine wichtige Bedeutung besitzt, ist die Bestimmung eines Ra- 
dionuklids durch Verdünnung mit einer inaktiven Verbindung. Die 
quantitative Bestimmung von kleinen Mengen eines Radionuklids ist 
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oft sehr schwierig, z. B. wenn das Radionuklid in trägerfreier Form 
vorliegt und die Trennoperationen keine quantitative Ausbeute lie- 
fern. Dann verzichtet man auf die quantitative Abtrennung und wen- 
det das Prinzip der Verdünnungsanalyse an: Eine bestimmte Menge m, 
eines inaktiven isotopen Trägers wird zugesetzt. Nach Beendigung der 
Trennoperation wird die Menge m, des Trägers bestimmt, die noch 
vorhanden ist. Das Verhältnis der gefundenen Menge zur gegebenen 
Menge gibt die Ausbeute bei der Trennoperation an. Außerdem wird 
dıe Aktivität A, des Radionuklids gemessen. Die gesuchte Aktivität 
beträgt dann 


A,= A, ne (15.10) 


Diese Gleichung folgt unmittelbar aus Gl. (15.4), wenn man N, und 
*N, gleich Null setzt, für *N,/*N, das Verhältnis der Aktivität und 
für N,/N, das Mengenverhältnis einsetzt. 


15.4. Aktivierungsanalyse 


Die Aktivierungsanalyse beruht auf der Erzeugung von Radionukli- 
den durch Kernreaktionen. Für die durch Aktivierung hervorgerufene 
Aktivität gilt Gl. (8.77); | 


N, ( 4”) > 
A=cd — alı-(= 2 |. (15.11) 
: M 2 g 


co ist der Wirkungsquerschnitt in cm?, ® der Fluß an Geschoßteilchen 
incm”?s”!,N, die Loschmidtsche Zahl, M das Atom- bzw. Moleku- 
largewicht des Elements bzw. der Verbindung, das bestimmt werden 
soll, und A die Häufigkeit des Nuklids, in dem die Kernreaktion ab- 
läuft. Durch Einführung der Einheit 1b = 10°?*cm? für den Wir- 
kungsquerschnitt, des Faktors f = © : 10°! cm”? s”! für den Neu- 
tronenfluß und der Einheit 1 Ci für die Aktivität folgt 


Aid: ft t -5)°%) = | (15.12) 
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Aus Gl. (15.11) bzw. (15.12) erkennt man sofort, daß die Nachweis- 
barkeit eines Elements von folgenden Faktoren abhängig ist: 

a) Wirkungsquerschnitt für die Kernreaktion o, 

b) Fluß der Geschoßteilchen 9, 

c) Verhältnis von Bestrahlungszeit zu Halbwertzeit, t/t; ‚2. 

Am häufigsten werden Neutronen für die Aktivierung benutzt, 
weil diese in Kernreaktoren in verhältnismäßig hoher Flußdichte zur 
Verfügung stehen. Außerdem ist der Wirkungsquerschnitt der (n, y)- 
Reaktionen, die durch thermische Neutronen bevorzugt ausgelöst 
werden, verhältnismäßig hoch. Geht man davon aus, daß eine Aktivi- 
tät von | tpsnoch bestimmt werden kann, so erhält man die in Tabelle 


Tabelle 15.2. 
Nachweisempfindlichkeit von Elementen durch (n, y)-Reaktıion (Neutronen- 
fluß ö = 10!” cm”? s"!, Bestrahlungsdauer I Woche; als Grenze der Nach- 
weisbarkeit ist I tps angenommen) 


in 1 g Substanz quantitativ be- 


Element stimmbare Menge 
In, Eu, Dy, Au | 10-13 107129 
Mn, Co, Ag. Sm. Ho, In, Re, Ir 1012-101! g 
Na, Ga, As, Br, Pd, Sb, J, Cs, La, -11 _1n-10 
Pr, Tm, Yb, W. Os } zn 
P, CI, K, Sc, Cr, Cu, Zn, Ge, Se, 
Rb, Y, Ru, Cd, Ba, Nd, Gd, Tb, | 10°1°-10°°g 
Er, Ta, Pt, Hg 
Ni, Sr, Mo, Sn, Te, Ce, Hf, Tl 10°? - 10° g 
S, Zr, Bi, Ca, Fe 10°® - 10°" g 


15.2. eingetragenen Werte für die Nachweisempfindlichkeit von ver- 
schiedenen Elementen durch (n, y)-Reaktionen bei einem Neutronen- 
fluß ®= 10'*cm"*s”! und einer Bestrahlungszeit von einer Woche. 
Die an der Spitze dieser Tabelle stehenden Elemente besitzen einen 
hohen Wirkungsquerschnitt für die Erzeugung von Radionukliden 
durch (n, yJ)-Reaktionen und können deshalb mit außerordentlich gro- 
Ber Empfindlichkeit nachgewiesen werden. Diese Nachweisempfind- 
lichkeiten werden durch andere analytische Methoden im allgemeinen 
nicht erreicht. 

- Auf Grund der hohen Empfindlichkeit ist die Aktivierungsanalyse 
eine Methode zur Bestimmung von Nebenbestandteilen, die in niedri- 
gen Konzentrationen vorliegen. Sie eignet sich insbesondere für die 
Bestimmung von Spurenelementen, z. B. in hochreinen Stoffen, und 
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besitzt deshalb für die Halbleitertechnik als Analysenmethode große 
Bedeutung. 

Selbstverständlich können auch andere Kernreaktionen, z. B. 
(n,2n)- oder (y‚,n)-Reaktionen, für die Aktivierungsanalyse herange- 
zogen werden. Der Wirkungsquerschnitt ist jedoch für diese Reaktio- 
nen ım allgemeinen erheblich kleiner. Auch der Fluß an Geschoßteil- 
chen ıst meist geringer. Trotzdem sind diese Kernreaktionen in vıelen 
Fällen für die Aktivierungsanalyse von praktischem Interesse, sei es, 
daß das betreffende Element durch (n, y)-Reaktionen nicht aktiviert 
wird, oder daß dadurch die Aktivierung des Hauptbestandteils ver- 
mieden werden kann. 

Folgende Elemente können durch (n, y)-Reaktionen nicht ın nen- 
nenswertem Umfange aktiviert werden: Wasserstoff, Beryllium, Koh- 
lenstoff, Stickstoff und Sauerstoff; verhältnismäßig niedrige Sätti- 
gungsaktivitäten werden erhalten bei Fluor, Magnesium, Aluminium, 
Silicium und Titan. Alle genannten Elemente sind in Tab. 15.2. nicht 
aufgeführt. In einigen Fällen können andere Kernreaktionen zum 
Nachweis dieser Elemente herangezogen werden. Ein interessantes 
Beispiel ist die Bestimmung von Sauerstoff durch Aktivierungsanalyse 
mit Hilfe folgender Kernreaktionen 


160 (n,p) 'SN (15.13) 
169 (t,n) '®F [t aus eLi(n, o)t]. (15.14) 


Die Nachweisempfindlichkeit auf Grund der Reaktion (15.13) ist in- 
folge des niedrigen Wirkungsquerschnittes verhältnismäßig klein 
(Größenordnung 100 ppm). Der Nachweis mit Hilfe der Reaktion 
(15.14) wird durch dıe Reichweite der Tritiumatome eingeschränkt, 
die aus dem beigefügten Lithium entstehen; die Methode liefert gute 
Ergebnisse für die Sauerstoffbestimmung auf einer Oberfläche. Eine 
Stickstoffbestimmung ist auf Grund der folgenden Kernreaktion 
möglich: 


N (y,n)’’N (co = Imb). (15.15) 
Als Empfindlichkeit dieser Bestimmung wird 1 ppm angegeben. Auch 
die Bestimmung des Siliciums kann mit Hilfe einer (y,n)-Reaktion 


erfolgen: 


28S;(y,n)2’Si (a = 21 mb). (15.16) 
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Die Aktivierungsanalyse wird im allgemeinen als Vergleichsme- 
thode angewendet; d. h., die zu bestimmende Probe und eine Probe 
mit bekanntem Gehalt werden gemeinsam unter den gleichen Bedin- 
gungen bestrahlt, in der gleichen Weise verarbeitet und gemessen. In 
vielen Fällen kann die chemische Aufarbeitung entfallen, und zwar 
dann, wenn keine anderen Radionuklide vorhanden sınd oder die Akti- 
vität des gesuchten Radionuklids unabhängig von den radioaktiven 
Verunreinigungen gemessen werden kann — z. B. in einem y- oder «- 
Spektrometer. Sind unbekannte radioaktive Verunreinigungen zuge- 
gen oder ıst die Auflösung des Spektrums im Spektrometer nicht mög- 
lich, so ist eine chemische Trennung erforderlich. Auch ın diesem Falle 
kann die quantitative Trennung durch Anwendung der Verdünnungs- 
analyse umgangen werden. Nach der Bestrahlung wird eine bekannte 
Menge eines isotopen Trägers zugesetzt; dann wird die chemische 
Trennung ausgeführt und die Ausbeute dieser Trennung durch Be- 
stimmung der noch vorhandenen Menge des Trägers ermittelt. Die 
Auswertung erfolgt nach Gl. (15.10). 

Im Gegensatz zu anderen Verfahren der Spurenanalyse stören bei 
der Aktivierungsanalyse Verunreinigungen in den Reagenzien, die 
nach der Bestrahlung für dıe chemische Trennung verwendet werden, 
nicht. 

Ein. wichtiger Gesichtspunkt für die Anwendung der Aktivierungs- 
analyse zur Lösung einer bestimmten Aufgabe ist die Frage, in wel- 
chem Umfang der Hauptbestandteil aktiviert wird. In diesem Zusam- 
menhang ist das Verhältnis der Wirkungsquerschnitte des gesuchten 
Nebenbestandteils und des Hauptbestandteils, o,/oy, von Bedeutung. 
Je größer dieses Verhältnis, um so günstiger ist die Anwendung der Ak- 
tıvierungsanalyse in dem betreffenden Fall. Besonders vorteilhaft ist 
die Aktivierungsanalyse dann, wenn der Wirkungsquerschnitt des 
Hauptbestandteils niedrig ist und aus dem Hauptbestandteil aus- 
schließlich kurzlebige oder aber sehr langlebige Radionuklide ent- 
stehen. Diese Bedingungen sind beispielsweise für die Bestrahlung 
mit thermischen Neutronen bei den bereits oben erwähnten Elementen 
erfüllt (Wasserstoff, Beryllium, Kohlenstoff, Stickstoff, Sauerstoff, 
Fluor, Magnesium, Aluminium, Silicium, Titan). Verunreinigungen 
in diesen Elementen oder ın Verbindungen, die diese Elemente enthal- 
ten, lassen sıch demnach verhältnismäßig einfach durch Aktivierung 
mit thermischen Neutronen erfassen. Praktische Beispiele sind die Be- 
stimmung von Kupfer oder Mangan in Aluminium, die Bestimmung 
von Seltenen Erden — die im allgemeinen hohe Wirkungsquerschnitte 
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für (n, y)-Reaktionen besitzen (vgl. Tab. 15.2.) — ın den oben erwähn- 

ten Elementen Beryllium, Kohlenstoff, Magnesium, Aluminium, Sili- 

cium, die Aktivierungsanalyse von hochreinem Silicium oder von 

Trinkwasser. Wenn der Hauptbestandteil in merklichem Umfang ak- 

tiviert wird, sind die bestrahlten Präparate verhältnismäßig stark ra- 

dioaktiv. Die Handhabung und Aufarbeitung wird dadurch erheb- 
lich erschwert. Außerdem ist eine saubere Abtrennung des Hauptbe- 
standteils meist unumgänglich, bevor die Aktivität des gesuchten Ne- 
benbestandteils gemessen werden kann. Tritt bei der Aktivierung mit 
thermischen Neutronen eine unerwünscht hohe Aktivierung des 

Hauptbestandteils auf, so ergeben sich folgende Möglichkeiten: 

a) Abschirmung der thermischen Neutronen, so daß die Aktivierung 
der Probe ausschließlich durch Neutronen höherer Energie erfolgt. 
Zu diesem Zweck kann die Probe beispielsweise in Cadmiumblech 
eingewickelt werden. Wenn der Nebenbestandteil im Resonanzbe- 
reich einen hohen Einfangquerschnitt besitzt, der Hauptbestand- 
teil aber nicht, wird das Verhältnis o,/oy erheblich erhöht. 

b) Auswahl anderer Bestrahlungsmöglichkeiten. Beispiele sind: Be- 
strahlung mit den 14 MeV Neutronen eines Neutronengenerators, 


Tabelle 15.3. 
Beispiele für die Aktivierungsanalyse in Beschleunigern 


Energie der 


Bestimmung Hauptbestandteil Kenrsktiön. „Gescheh. Empfindlich- 
von der Probe teilchen keit 
Al Si °" Al(n, a)?*Na 14 MeV 0,lppm 
Ti Al *8Tj(n,p)*-Sc 14 MeV 130 ppm 
Nb Si (Silikate) °3Nb(a,n)”Tc 30 MeV keine An- 
gaben 
B Si 0B(d,n)'!C 7 MeV «0,05 ppm 
Si Al 30Si(d, p)?'Si 4 MeV 3,7: 10°’ppm 
Ga Fe 6°Ga(d,p)’’'Ga 6,4 MeV  6ppm 
F Si (Glas) Ep, a)!°O 1,4 MeV keine An- 
gaben 
C Fe (Stahl) 12C(p,y)'®?N  0,80MeV 400 ppm 
C Be 12C(y,n)'!C 22,5 MeV = 160 ppm 
Werte aus: 


R. C. KocH: Activation Analysis Handbook. Academic Press, 
New York 1960. 


554 15. Anwendungen 


Bestrahlung mit Protonen, Deuteronen oder y-Quanten eines Zy- 
klotrons oder Linearbeschleunigers. Wenn solche Geräte zur Ver- 
fügung stehen, sind viele Variationen möglich. 


Die Auswahl optimaler Bedingungen hängt in entscheidender Wei- 
se von der jeweiligen Aufgabenstellung ab. In Tab. 15.3. sind einige 
Beispiele angegeben. 


15.5. Indikatormethoden in der Chemie 
15.5.1. Gleichgewichte 


Die außerordentlich hohe Empfindlichkeit der kernchemischen Me- 
thoden erlaubt die Messung sehr kleiner Konzentrationen, wie sie bei 
Löslichkeitsgleichgewichten schwerlöslicher Stoffe oder beı Vertei- 
lungsgleichgewichten auftreten. Als Beispiel sind in Abb. (15-3) die 


10° 10° 107 10° 10° 10° 10° 10? 10" 1 1 
Konzentration an Natriumhalogenid 
in Mol/I —> 


Abb. (15-3) Löslichkeitsgleichgewichte von Silberhalogeniden in Wasser und Natrium- 
halogenidlösungen (e: Löslichkeit in Wasser). Nach K. H. LiEsER: Z. anorg. allg. 
Chem. 229 (1957) 97. 


Löslichkeitsgleichgewichte der Silberhalogenide in Wasser und in Na- 
triumhalogenidlösungen verschiedener Konzentrationen aufgetragen. 
Der Abfall der Löslichkeit beruht auf der Löslichkeitsverminderung 
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infolge des Zusatzes gleichartiger Ionen (Konstanz des Löslichkeits- 
produktes), der Anstieg der Löslichkeit auf den Komplexbildungs- 
gleichgewichten. In ähnlicher Weise können auch Verteilungsgleichge- 
wichte bestimmt werden. Dabei istdie Anwendung radioaktiver Nuklı- 
de alsIndikatoren immer dann von Vorteil, wenn dıe Messung bei mög- 
lichst niedriger Konzentration erfolgen soll (ideales Verhalten) oder 
wenn die Verteilungskoeffizienten sehr groß sind (z. B. K,> 10°), so 
daß die Konzentration in einer der beiden Phasen außerordentlich ge- 
ring ist und mit normalen Analysenmethoden nicht bestimmt werden 
kann. In Abb. (15-4) sind die Verteilungsgleichgewichte verschiede- 


Verteilungskoeffizient K, in ml/g —— 


Saurekonzentration in val/l ——— 


Abb. (15-4) Verteilungsgleichgewichte verschiedener Ionen an einem anorganischen 
Ionenaustauscher: Verteilungskoeffizient X, als Funktion der Säurekonzentration. 
Nach J. Bastıan u. K. H. LiEser: J. inorg. nucl. Chem. 29 (1967) 827. 


ner Ionen an einem anorganischen Ionenaustauscher, die mit Hilfe 
radioaktiver Nuklide bestimmt wurden, aufgetragen. 
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15.5.2. Trennungsvorgänge 


Zur Untersuchung von Trennungsvorgängen eignen sich radioaktive 
Nuklide wegen der hohen Nachweisempfindlichkeit ebenfalls sehr gut. 
Praktische Beispiele sind: Untersuchungen über die Vollständigkeit 
einer Fällungsreaktion, die Mitfällung in Abhängigkeit von den Fäl- 
lungsbedingungen (vgl. Abschn. 13.4.) und die Verteilung der zu tren- 
nenden Komponenten in einer Trennsäule. Der Transport ın einer 
Trennsäule kann mit Hilfe von y-Strahlern als Indikatoren untersucht 
werden. Die Versuchsanordnung ist in Abb. (15-5) aufgezeichnet. Die 


Impulsrate I in pm —— 
0 1000 2000 3000 4000 5000 


Detektor 


Bleiabschirmung 
re xx) 
Trennsäule 


6 
Länge 

der 
Säule 8 
in cm 


Abb. (15-5) Aufnahme der Aktivitätsverteilung in einer Trennsäule. 


Trennsäule wird von außen mit einem Detektor abgetastet, der mit ei- 
ner Bleiabschirmung versehen ist; dıe y-Strahlung gelangt durch den 
Spalt dieser Abschirmung in den Detektor. 


15.5.3. Homogene Reaktionskinetik 


In der homogenen Reaktionskinetik ist die Anwendung der Indika- 
tormethode ein unentbehrliches Hilfsmittel geworden zur Aufklä- 
rung von Reaktionsmechanismen und zur Bestimmung der kineti- 
schen Daten einer Reaktion (Reaktionsgeschwindigkeit, Aktivierungs- 
energie und-entropie). Von den vielen Beispielen für die Aufklärung 
von Reaktionsmechanismen mit Hilfe der Markierung sei die Claisen- 
sche Allylumlagerung herausgegriffen: 
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O-CH,-CH = I4CH, H 


14CH,-CH=CH; 
® PR ® (15.17) 


Durch die Verwendung von C-14 und Untersuchung der Abbaupro- 
dukte wırd der Nachweis erbracht, daß das endständige C-Atom die 
Bindung mit dem Benzolkern eingeht. 

Die Messung von Isotopenaustauschreaktionen hat den besonderen 
Vorteil, daß keine chemische Änderung im System stattfindet; auch 
eine Reaktionswärme tritt nicht auf. Allgemein kann eine Isotopen- 
austauschreaktion folgendermaßen formuliert werden: 


AX+*AYZ*FAX + AY 


) 9% ) ® 2) 


Diese Gleichung besagt, daß die Atome oder Atomgruppen A zwischen 
den beiden Molekülarten AX und AY ausgetauscht werden. Abge- 
sehen von den Isotopieeffekten, ist die Reaktionsenthalpie AY 0. 
Für die Reaktionsentropie gilt dagegen AS + 0. Damit ıst AG 
- TAS. Die Reaktion ist solange erkennbar, bis eine Gleichverteilung 
der markierten Atome bzw. Atomgruppen *A zwischen den beiden 
Molekülarten AX und AY vorliegt. Wenn eine Molekülart (oder bei- 
de) mehrere austauschfähige Atome enthalten, so muß man unter- 
scheiden, ob diese Atome chemisch gleichwertig sınd oder nicht. Zum 
Beispiel sind in dem System AlC13/CC1; die drei Chloratome im Alu- 
miniumchlorid bzw. die vier Chloratome im K.ohlenstofftetrachlorid 
untereinander gleichwertig; es liegt eine einfache Austauschreaktion 
vor (eine einzige Geschwindigkeitskonstante). Im System Chlorwas- 
serstoff/1-Nitro-2,4-dichlorbenzol dagegen sind die austauschfähi- 
gen Chloratome nicht gleichwertig; die beiden Chloratome im I-Nitro- 
—2,4-dichlorbenzol tauschen mit verschiedenen Geschwindigkeiten 
aus. Wir sprechen deshalb von einer komplexen Austauschreaktion 
(Überlagerung mehrerer Geschwindigkeitskonstanten). Wenn mehre- 
re verschiedene Molekülarten vorliegen, die austauschfähige Atome 
enthalten, so sind auch mehrere Austauschgleichgewichte zu berück- 
sichtigen. Zwischen drei Molekülarten sind drei Austauschgleichge- 


wichte möglich, zwischen n Molekülarten en Austauschgleich- 


gewichte. 
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Für die Geschwindigkeit einer Isotopenaustauschreaktion nach Gl. 
(15.18) erhält man unter Berücksichtigung der Hin- und Rückreak- 
tion die Beziehung 


d*c, 
di 


= Rh). (15.19) 


*c, ıst die Konzentration der markierten Isotope des austauschenden 
Elements in Form der Molekülart (1). s, und s, sind die Brüchteile der 
markierten Isotope in den Molekülarten (1) und (2): s, = *cı/cı, 
Ss, = *C5/c2; cı und c, sind die Konzentrationen des austauschenden 
Elements in Form der Molekülarten (1) und (2). R ist die Reaktionsge- 
schwindigkeit der betreffenden Reaktion, z. B. 


R=k;ıcı (Reaktion 1. Ordnung) (15.20) 
R=k,cıc,» (Reaktion 2. Ordnung) 7 
Gl. (15.19) besagt, daß die Reaktion solange verfolgt werden kann, bis 
die spezifische Aktivität in beiden Molekülarten gleich ist. Durch Inte- 
gration von Gl. (15.19) erhält man die für die Auswertung von Isoto- 
penaustauschreaktionen wichtige McKaysche Gleichung 


ee a, (15.21) 


CC, 


In dieser Gleichung ist als charakteristische Größe für die Austausch- 
reaktion der Austauschgrad A eingeführt, der durch folgende Bezie- 
hung gegeben ist: 


je *cı -*cılo) _ _*62-*c2(o) _ 
*c,(o)-*c,(0)  *c2(®) - "cz (0) 
(15.22) 
sı = S1(0) $2-52(0) 


5, (©) - 51 (0) u 52(©°) - 52 (0) 


Der Index (o) gilt für den Anfangszustand, der Index (&) für den 
Gleichgewichtszustand. Die Auswertung der Versuchsergebnisse er- 
folgt nach Gl. (15.21) am zweckmäßigsten in der Weise, daß In (1 - A) 
als Funktion der Zeit aufgetragen wird, wie dies in Abb. (15-6) dar- 
gestellt ist. Die Halbwertzeit der Isotopenaustauschreaktion kann 
aus Abb. (15-6) entnommen werden; sie ist nach Gl. (15.21) gegeben 
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R) 20 40 60 
Versuchsdauer t n h ——e 


Abb. (15-6) Auswertung der Messung einer Isotopenaustauschreaktion. 


durch 


(15.23) 


Unter Berücksichtigung von Gl. (15.20) folgt für die Geschwindig- 
keitskonstanten 


kı = Denn. (Reaktion 1. Ordnung) 
Ihn Cı FC 
(15.24) 
In2 
k2 = — ——— (Reaktion 2. Ordnung) 


tıya(cı + ©5) 


Die Untersuchung von Isotopenaustauschreaktionen hat sowohl in 
der anorganischen Chemie als auch in der organischen Chemie große 
Bedeutung erlangt. In der organischen Chemie haben die Messungen 
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der Austauschreaktionen zwischen organischen Halogeniden und 
Halogenidionen wesentlich zu den Vorstellungen über den Ablauf von 
Snl- und Sn2-Reaktionen beigetragen. Ein Beispiel ist die Austausch- 
reaktion 


Rı_ Rı_ 

R—ZCc-X 4X =R—C-X+X. (1525) 
Pa 7 

Rz Rz 


Wenn die Reste R,, R, und Rz ungleich sind, ist C ein asymmetrisches 
K.ohlenstoffatom. Die Geschwindigkeit der Bildung des optischen An- 
tıpoden ist ın diesem Fall gleich der Isotopenaustauschgeschwindig- 
keit, wodurch der Mechanismus der Syn2-Reaktion bewiesen wird. 

In der anorganischen Chemie sind durch das Studium der Aus- 
tauschreaktionen an Komplexverbindungen wichtige neue Erkennt- 
nisse gewonnen worden. So wurde festgestellt, daß manche Liganden 
rasch austauschen, andere Liganden sehr langsam. Zum Beispiel er- 
folgt der Ligandenaustausch im System Fe (H,0),/*H,O sehr rasch, 
im System Cr(H,O),/*H,O langsam. Im System Al(C,0,);° / 
*C,0,° ist der Austausch ebenfalls rasch, im System Fe (C,0,)3° / 
*C,0O,° dagegen langsam. Man unterscheidet dementsprechend sub- 
stitutionslabile und substitutionsinerte Komplexverbindungen. Die 
Austauschgeschwindigkeit ist abhängig von der Zahl der d-Elektronen 
und von dem Ligandenfeld. Sie steht im allgemeinen nicht ım Zusam- 
menhang mit der thermodynamischen Stabilität der Komplexver- 
bindungen und erlaubt Rückschlüsse auf die Bindungsverhältnisse. 

Eın weiteres wichtiges Anwendungsgebiet ist die Untersuchung von 
Elektronenaustauschreaktionen. Unter Elektronenaustausch versteht 
man die wechselseitige Änderung der Oxydationsstufe zwischen Ato- 
men des gleichen Elements, z. B. 


Fe! 4 *Felll & Felll 1 *Fell, (15.26) 


Der Elektronenaustausch ist somit der Spezialfall einer Redoxreak- 
tion. Die wechselseitige Änderung der Oxydationsstufe kann entwe- 
der durch Übertragung von Elektronen oder durch Übertragung von 
Liganden bewirkt werden: Die Art der Liganden spielt dabei eine 
wesentliche Rolle. 

Die Untersuchung von Isotopen- bzw. Elektronenaustauschreak- 
tionen ist nur mıt Hılfe von markierten Atomen oder Molekülen mög- 
lich. Selbstverständlich können aber auch andere Reaktionen unter 
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Verwendung von Radionukliden als Indikatoren verfolgt werden. 
Dies ist wegen der hohen Empfindlichkeit der radiochemischen Me- 
thoden oft von großem Vorteil. 


15.5.4. Heterogene Reaktionskinetik 


In der heterogenen Reaktionskinetik ergeben sıch ähnliche Anwen- 
dungsmöglichkeiten wie in der homogenen Reaktıonskinetik, sowohl 
hinsichtlich der Aufklärung von Reaktionsmechanismen als auch hin- 
sichtlich der Bestimmung von kinetischen Daten. 

Bei heterogenen Isotopenaustauschreaktionen kann entweder die 
Reaktion an der Phasengrenzfläche oder die Diffusion in einer Phase 
geschwindigkeitsbestimmend sein. Für beide Fälle lassen sich Bezie- 
hungen herleiten, die der McKayschen Gleichung analog sind und 
eine einfache Auswertung der Versuchsergebnisse erlauben. In der 
Praxis sind die Reaktionen zwischen einer festen Phase einerseits und 
einer flüssigen bzw. gasförmigen Phase andererseits am interessan- 
testen. Wenn die Reaktion an der Phasengrenzfläche geschwindig- 
keitsbestimmend ist und die Diffusion im Inneren der festen Phase 
vernachlässigt werden kann, so gilt 


In) = - m + mt (15.27) 


Der Ableitung dieser Gleichung liegt die Annahme zugrunde, daß die 
Reaktion nach einem Platzwechselmechanismus verläuft. A ist wieder- 
um der Austauschgrad nach Gl. (15.22), rn, die Molzahl der austausch- 
fähigen Komponente an der Oberfläche der festen Phase, n, die Mol- 
zahl der austauschfähigen Komponente in der Lösung bzw. im Gas- 
raum und Y das Volumen der flüssigen bzw. gasförmigen Phase. 
Gl. (15.27) entspricht einer Geschwindigkeitsgleichung 2. Ordnung. 
Wenn die Diffusion in der Lösung oder in der Gasphase der geschwin- 
digkeitsbestimmende Schritt ist, so folgt 


TER Lad) (15.28) 


nı 


Diese Gleichung entspricht einer Geschwindigkeitsgleichung 1. Ord- 
nung. kp ist durch die für die Diffusion charakteristischen Parameter 
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gegeben. Wenn die Abmessungen (zZ. B. der Radius r) der Bestandteile 
der festen Phase sehr viel größer sind als die Dicke ö der Diffusions- 


schicht (r > ö), so istkp = - im umgekehrten Fall (r & ö) gilt 


kp = SF ist die Gesamtoberfläche der festen Phase, D der Diffu- 


sıionskoeffizient und YV das Volumen der flüssigen bzw. gasförmigen 
Phase. 

Ein Beispiel für eine heterogene Austauschreaktion ist der Aus- 
tausch zwischen gasförmigem Kohlendioxid und festen Carbonaten, 


Ba!*CO, + CO, = BaCO; + *CO,. (15.29) 


Diese Austauschreaktion findet nur in Gegenwart von Wasserdampf 
statt, z. B. an feuchter Luft. Sie muß berücksichtigt werden, wenn 
C-14 in Form von festen Carbonaten aufbewahrt oder gemessen wird. 
An feuchter Luft tritt infolge dieser Austauschreaktion ein Aktivitäts- 
verlust ein, dessen Geschwindigkeit vom Verteilungszustand der festen 
Phase abhängig ist. Heterogene Isotopenaustauschreaktionen können 
allgemein zur Untersuchung von Reaktionen an der Oberfläche von 
festen Verbindungen herangezogen werden. Bei Ionenkristallen muß 
man unterscheiden zwischen dem Austausch von Kationen und An- 
ionen. Die Zahl der austauschfähigen Kationen bzw. Anionen hängt 
von der Oberflächenbeschaffenheit ab (Kationenkörper bzw. An- 
ionenkörper), in vielen Fällen auch von der Temperatur. An Metall- 
oberflächen wird oft durch Korrosionsvorgänge oder Adsorption an 
der Deckschicht ein Isotopenaustausch vorgetäuscht. Nur beı Edel- 
metallen ist die Metalloberfläche unmittelbar einer Austauschreaktion 
zugänglich. Bei unedlen Metallen ist es mit Hilfe der Indikator- 
methode möglich, Korrosionsvorgänge bereits ın einem sehr frühen 
Stadium zu erkennen und z. B. durch Autoradiographie sichtbar zu 
machen (Abb. (6-37)). 

Der heterogene Isotopenaustausch wird auch zur Oberflächenbe- 
stimmung von Ionenkristallen herangezogen. Wenn Gleichverteilung 
der markierten Ionen zwischen der Oberfläche eines Ionenkristalls 
und einer Lösung vorliegt, gilt die erstmals von PANETH angegebene 
Beziehung 

“N, N, 


wear (15.30) 
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*N „ist die Zahl der radioaktiven Atome oder Ionen an der Oberfläche, 
*N, die Zahl der radioaktiven Atome oder Ionen in der Lösung. N, 
bzw. N, sind die Gesamtzahlen dieser Atome oder Ionen. Man mißt 
dıe Impulsrate /, der Lösung vor Zugabe des Bodenkörpers und die 
Impulsrate / der Lösung nach Einstellung des Verteilungsgleichge- 
wichtes zwischen der Oberfläche des Bodenkörpers und der Lösung. 
Dann erhält man unter Berücksichtigung von Gl. (15.30) 


I, _*No+ *Nı _ *No N, 


eo a oT 1. 15. 
I N, "N, a N, Tr (15.31) 
Setzt man 
Ne (15.32) 
[6] F . 


worin F die Gesamtoberfläche und f das Oberflächenäquivalent eines 
austauschfähigen Ions sind, und 


Near V zZ, (15.33) 
so folgt 


pe (>- ) faVL (15.34) 


c, ist die Konzentration der austauschfähigen Ionen in der Lösung, 
V das Volumen der Lösung und Z die Loschmidtsche Zahl. Das Ober- 
flächenäquivalent eines austauschfähigen Ions kann aus der Ober- 
fläche einer Elementarzelle oder aus dem Molekulargewicht M und 
der Dichte p nach der Gleichung 


ge (7 (15.35) 


näherungsweise berechnet werden. Da der Wert von f davon abhängt, 
ob es sich um Äquivalentkörper, Kationenkörper oder Anionenkör- 
per handelt, können aus der Messung des heterogenen Isotopenaus- 
tausches Aussagen über die Oberflächenbeschaffenheit hergeleitet 
werden, wenn die Oberfläche gleichzeitig nach einer anderen Methode 
(z. B. der BET-Methode) bestimmt wird. Bei der Oberflächenbestim- 
mung durch heterogenen Isotopenaustausch ist es immer zweckmäßig, 
den Aktivitätsabfall in der Lösung als Funktion der Zeit zu verfolgen, 
weil sich dem verhältnismäßig rasch verlaufenden Isotopenaustausch 
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Isotopenaustausch mit den durch Rekristallisation 
an die Oberfläche gelangenden Ionen 


Isotopenaustausch mit den zu Versuchsbeginn 
an der Oberfläche befindlichen Ionen 


Relative Impulsrate I/I,; —e 


Zeit t in min —— 


Abb. (15-7) Oberflächenbestimmung durch Isotopenaustausch; Aktivitätsabfall in 
der Lösung als Funktion der Zeit. 


mit der zu Versuchsbeginn vorhandenen Oberfläche meist ein lang- 
samer Vorgang überlagert (vgl. Abb. (15-7)). Dieser langsame Vor- 
gang beruht auf der Rekristallisation des Bodenkörpers unter dem 
Einfluß der Lösung; durch diese kontinuierliche Rekristallisation, die 
bei vielen Ionenkristallen beobachtet wird, findet eine ständige Er- 
neuerung der Oberfläche statt, so daß sich der Austauschvorgang 
fortsetzt. 

Die Messung des heterogenen Isotopenaustausches als Funktion 
der Zeit ist auch ein geeignetes Mittel zur Untersuchung der Kinetik 
von Fällungsreaktionen. Dies kann in der Weise geschehen, daß man 
zu verschiedenen Zeiten nach Beginn der Fällung trägerfreie Mengen 
eines isotopen Radionuklids zufügt und den Aktivitätsabfall als Funk- 
tion der Zeit verfolgt. Durch Auswertung dieser Versuche können 
quantitative Aussagen über den Verlauf der Fällung, die Reifung und 
die Rekristallisation des Bodenkörpers gewonnen werden. 
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15.5.5. Diffusion 


Die Indikatormethoden besitzen wegen ihrer hohen Empfindlichkeit 
große Bedeutung für die Bestimmung von Diffusionskoeffizienten. 
Besonders interessant ist die Messung der Selbstdiffusion, d. h. der 
Diffusion der Bestandteile der betreffenden Substanz; diese kann nur 
mit der Indikatormethode erfaßt werden. 

Die meisten Untersuchungen liegen vor über die Selbstdiffusion ın 
festen Körpern. Da dıe Diffusionsgleichungen nur dann gelöst wer- 
den können, wenn bestimmte Randbedingungen eingehalten werden, 
beschränkt man sich im allgemeinen auf einfache Versuchsanord- 
nungen. Als Grenzfläche wırd meist eine Ebene vorgegeben (z. B. die 
Stirnfläche eines Zylinders) oder eine Kugeloberfläche oder die Man- 
telfläche eines Zylinders. Der Indikator wird bei Versuchsbeginn ent- 
weder in Form einer praktisch „unendlich dünnen“ Schicht oder einer 
„unendlich dicken‘ Schicht angewendet. Die letztgenannte Anord- 
nung kann man z. B. dadurch erreichen, daß zwei Versuchskörper, 
von denen der eine den Indikator in homogener Verteilung enthält, 
aneinandergepreßt werden. Eine praktisch ‚unendlich dünne“ Schicht 
kann durch Aufdampfen, elektrolytische Abscheidung, chemische Re- 
aktion an der Oberfläche oder Isotopenaustausch markiert werden. 
Nach Beendigung des Versuches kann der Versuchskörper mecha- 
nisch oder durch Auflösung in Schritten zerlegt werden. Diese Ver- 
fahren liefern ım allgemeinen die zuverlässigsten Versuchsergebnisse. 
Nach Markierung einer „unendlich dünnen‘ Schicht kann man auch 
die Abnahme der Impulsrate an der Oberfläche messen. Bei dieser 
Methode geht man davon aus, daß der radioaktive Indikator sich 
nach dem Diffusionsgesetz im Versuchskörper ausbreitet. Ein Teil 
der Strahlung wird im Versuchskörper absorbiert. Aus der Abnahme 
der Impulsrate und dem Absorptionskoeffizienten für die betreffende 
Strahlung errechnet man die mittlere Eindringtiefe des Indikators in 
den Versuchskörper und daraus den Diffusionskoeffizienten. Durch 
Autoradiographie ist es möglich festzustellen, ob die Diffusion inner- 
halb des Versuchskörpers gleichmäßig erfolgt (Volumendiffusion) 
oder nur an den Korngrenzen (Korngrenzendiffusion). 

Eine sehr elegante Methode zur Bestimmung von Diffusionsko- 
effizienten in festen Körpern ist die Rückstoßmethode, die erstmals 
von HEVESY und SEITH angewendet wurde. Die Versuchsanordnung 
ıst ın Abb. (15-8) skizziert. Blei wırd an der Oberfläche mit Pb-212 
markiert, das nach folgendem Schema zerfällt: 
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212 
ee Po u 
212p} P" 2128; 60,6 min Er 208 py, (15.36) 


u PR u 


Beim «a-Zerfall des Bi-212 erhält das Tochternuklid TI-208 einen 
Rückstoß, der bewirkt, daß je nach der Eindringtiefe des Pb-212 eine 
mehr oder weniger große Anzahl von Atomen des TI-208 nach außen 


Cu - Elektrode ( -200V ) 


Markierung mit Pb - 212 


Eindringtiefe des Pb-212 infolge Diffusion 


Rückstoß infolge &-Zerfall 


Sammlung des TI-208 an der Elektrode 
und Messung der Aktivität 


Abb. (15-8) Bestimmung von Selbstdiffusionskoeffizienten nach der Rückstoß- 
methode. 


gelangt. Die Atome werden auf einer Kupferelektrode, die ein nega- 
tıves Potential von etwa —200 V besitzt, gesammelt; anschließend wird 
die ß -Aktivität des TI-208 gemessen. Wenn die Reichweite der Rück- 
stoBatome bekannt ist, kann über die mittlere Eindringtiefe der Diffu- 
sionskoeffizient berechnet werden. Die Anwendung der Rückstoß- 
methode ist auf solche «-Strahler begrenzt, die sich in ein radioaktives 
Tochternuklid umwandeln. 

Die Empfindlichkeit der Messung von Diffusionskoeffizienten in 
festen Körpern hängt sehr stark von der Methode ab. Ohne Zerlegung 
des Versuchskörpers können nach der Absorptionsmethode mit ß- 
Strahlern Diffusionskoeffizienten bis zu etwa 10°'° cm? s”! gemes- 


sen werden, mit a-Strahlern bis zu etwa 10 !?cm?s”!; mit der Rück- 


stoßmethode werden Empfindlichkeiten von etwa 10°!? cm?s”! er- 


reicht. Die mechanische Zerlegung des Versuchskörpers bewirkt im 
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allgemeinen nur eine verhältnismäßig geringe Empfindlichkeit (D = 
10°®cm?s"!). Mit der Methode der Auflösung in Schritten können 
dagegen Diffusionskoeffizienten bis zu etwa 101° cm?s”! gemessen 
werden. Weitere Vorteile dieser Methode sind, daß der tatsächliche 
Konzentrationsverlauf aufgenommen wird und alle Radionuklide als 
Indikatoren verwendet werden können. 

Wenn die Diffusion ın Flüssigkeiten oder Gasen gemessen werden 
soll, so muß die Vermischung durch Konvektion ausgeschlossen wer- 
den. Es sind verschiedene experimentelle Anordnungen gebräuchlich 
(Diffusionsrohr, Diaphragma, Kapillare). Die Indikatormethoden 
haben z. B. Bedeutung gewonnen für die Messung der Diffusion ge- 
löster Bestandteile in Abhängigkeit vom pH-Wert; denn daraus sind 
Rückschlüsse auf die Größe der Moleküle möglich. 

Auch für die Untersuchung anderer Transportvorgänge — z.B. in- 
nerhalb von Ionenaustauschern oder in Trennsäulen — sind die Indi- 
katormethoden wichtig. 


15.5.6. Emaniermethode 


Unter dem Emaniervermögen versteht man nach Hann den Bruchteil 
des radioaktiven Edelgases, der aus einem Festkörper austritt, bezo- 
gen auf die Menge des in diesem Körper gebildeten Edelgases. Das 
Emaniervermögen hängt ab von der Zusammensetzung des Festkör- 
pers, seiner Kristallstruktur und insbesondere von der spezifischen 
Oberfläche, außerdem von der Halbwertzeit und der Rückstoßener- 
gie des Edelgases sowie von der Temperatur. Die Messung des Emanıer- 
vermögens ermöglicht somit Aussagen über die Vorgänge, die in dem 
Festkörper stattfinden. Mit der Theorie des Emaniervermögens be- 
schäftigten sich ZimEN und FLÜGGE; neuere Untersuchungen wurden 
von ZIMEN ausgeführt. 

Der Austritt des radioaktiven Edelgases aus dem Festkörper kann 
entweder durch Rückstoß oder durch Diffusion erfolgen. Die Rück- 
stoßreichweite der durch «-Zerfall entstehenden Atome der Radon- 
isotope beträgt in Luftetwa 100 um und in festen Stoffen etwa 0,01 um. 
Wenn diese Reichweite R sehr viel kleiner ist als der Radius r der Kör- 
ner bzw. Kristallite des Festkörpers, so gelangt durch Rückstoß der 
Bruchteil 


Be (15.37) 


>| 
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nach außen. Fist die Oberfläche eines Korns bzw. Kristalliten und V 
das Volumen. Für das Emaniervermögen infolge Diffusion gilt, wenn 
r> Rund r?} > D (Diffusionskoeffizient) ist, 


DF 
= ı/— —. 15.38 
D a; (15.38) 
Das Gesamtemaniervermögen beträgt 
E=ER+ En: (15.39) 


Besteht der Festkörper aus einem Aggregat von Körnern oder Kri- 
stalliten, so hängt das weitere Schicksal des Edelgases davon ab, wie 
stark die Wechselwirkung mit diesen anderen Bestandteilen des Fest- 
körperverbandes ıst, ob eine Absorption an der Oberfläche stattfin- 
det und wie schnell das Edelgas aus dem — evtl. porösen — Festkör- 
perverband herausdiffundiert. In den meisten Fällen treffen die 
Rückstoßatome zunächst auf die Oberfläche eines anderen Korns 
oder Kristalliten auf, dringen dort ein und gelangen erst mit einer ge- 
wissen Verzögerung nach außen. Die Diffusion in einem porösen Fest- 
körper wird durch Anwesenheit von Wasser sehr stark behindert. 

Für die Untersuchung des Emaniervermögens werden am häufig- 
sten die Radonisotope verwendet. Sie entstehen alle aus Radiumiso- 
topen, dıese wiederum aus Thoriumisotopen (vgl. Tabn. 5.1. bis 5.4.). 
Man kann entweder die Radiumisotope oder die Thoriumisotope in 
den zu untersuchenden Festkörper einbringen. Es ist aber auch mög- 
lich, andere Edelgase (Xenon oder Krypton) oder deren Vorläufer 
durch Kernreaktionen zu erzeugen. Einige Möglichkeiten sind ın Tab. 
15.4. zusammengestellt. 

Die Muttersubstanz des Edelgases kann Bestandteil des Festkör- 
pers sein, durch Mitfällung in den Festkörper eingebracht oder nach- 
träglich auf der Oberfläche abgeschieden werden. Dementsprechend 
muß man verschiedene Möglichkeiten der Verteilung unterscheiden: 
homogene Verteilung, Anreicherung im Innern, Anreicherung an der 
Oberfläche. 

Beı Salzen, Gläsern oder erhitzten Metalloxiden ist das Emanierver- 
mögen meist gering (= 1%/), bei Hydroxiden dagegen hoch (20 bis 
100°). Es hängt im einzelnen sehr stark von den Herstellungsbedin- 
gungen und der Nachbehandlung der Präparate ab. Präparate mit sehr 
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hohem Emaniervermögen (70 bis 100%) werden als Emanationsquel- 
len hergestellt, z. B. Th-228 oder Ra-226 auf Eisenhydroxid durch 
Mitfällung (Thorium als Hydroxid, Radium als Carbonat). Diese 
Emanationsquellen liefern durch radioaktiven Zerfall das Edelgas 
Radon (Emanation) das für chemische oder physikalische Untersu- 
chungen verwendet werden kann. Größere Mengen Rn-222 (aus 
Ra-226) werden in der Medizin für therapeutische Zwecke verwendet. 

Das Emaniervermögen wird entweder direkt durch Aktivitätsmes- 
sung des Edelgases bestimmt oder indirekt durch Messung der Folge- 
produkte. Alle bekannten Isotope des Radons sind a-Strahler ; sie wer- 
den am zweckmäßigsten in einer Ionisationskammer gemessen. Wenn 
die Folgeprodukte der Radonisotope gemessen werden sollen, muß 
auf die Einstellung des radioaktiven Gleichgewichts geachtet werden. 

Durch Messung. des Emaniervermögens können Umwandlungen 
und Zersetzungsreaktionen in Festkörpern, Festkörperreaktionen 
oder Alterungsvorgänge in Niederschlägen verfolgt werden. In Abb. 
(15-9) ist das Emaniervermögen von Calciumcarbonat als Funktion 
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Abb. (15-9) Emaniervermögen von Calcit und Aragonit als Funktion der Tempe- 
ratur. Nach K. E. ZIMENS: Z. physik. Chem. B 37 (1937) 231. 


der Temperatur aufgezeichnet. Die Umwandlung von Aragonit ın Cal- 
cit bei 530 °C und die Zersetzung des Calciumcarbonats in Calcium- 
oxid und Kohlendioxid bei 920 °C geben sich durch einen steilen An- 
stieg im Emaniervermögen zu erkennen. In der Nähe von 1200 °C 
macht sich die erhöhte Beweglichkeit der Ionen im Calciumoxid be- 
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merkbar, die auch für die Sinterungsvorgänge verantwortlich ist. Ein 
Beispiel für die Untersuchung einer Festkörperreaktion mit Hilfe der 
Emaniermethode ist die Bildung von Bleimetasılikat (Herstellung von 
Bleiglas) 


PbO -+ SiO, — PbSiO;. (15.40) 


Eine Reaktion macht sich stets durch eine Erhöhung des Emanierver- 
mögens bemerkbar; die quantitative Auswertung der Versuchsergeb- 
nisse ist jedoch im allgemeinen nicht einfach. Die Alterung von Tho- 
riumhydroxid und Eisenhydroxid in Wasser ist aus Abb. (15-10) zu 
erkennen; die Änderung des Emaniervermögens dient als Maß für die 
Alterung. Auch Oberflächenbestimmungen und Dichtebestimmungen 
poröser Stoffe sind mit Hilfe der Emaniermethode möglich. 
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Abb. (15-10) Änderung des Emaniervermögens von Thoriumhydroxid und Eisenhydro- 

xid als Maß für die Alterung: Emaniervermögen als Funktion der Alterungszeit in Was- 

ser bei 100 °C. Nach OÖ. HAHN u. G. GRAUE: Z. physik. Chem., Bodenstein-Festband 
1931, S. 608.: 
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15.5.7. Anwendung von Kernprozessen 


Nur in Sonderfällen sind die Vorgänge in den Atomkernen von der 
chemischen Umgebung abhängig, in der sich die Kerne befinden, 
so daß aus dem Ablauf der Kernprozesse Rückschlüsse auf den che- 
mischen Bindungszustand möglich sind. Diese Fälle sind im Hinblick 
auf die Anwendung in der Chemie besonders interessant. 

Unmittelbar einleuchtend ist die Abhängigkeit des Elektronenein- 
fangs und der inneren Konversion vom Bindungszustand; denn an 
beiden Vorgängen sind Elektronen der Atomhüille beteiligt. Die Effek- 
te sind sehr schwer erkennbar, wenn es sich nur um die Elektronen der 
K-Schale handelt; sie treten deutlicher hervor, sobald Elektronen hö- 
herer Schalen ın diese Kernprozesse verwickelt sind. So wurde bei me- 
talliıschem Beryllium und Berylliumfluorid ein Unterschied in der 
Halbwertzeit des Elektroneneinfangs von Be-7 festgestellt; im Beryl- 
liumfluorid ist die Halbwertzeit um etwa 0,08% größer. Die Halb- 
wertzeit für die innere Konversion des Tc-99 m ist im metallischen 
Zustand um etwa 0,37% größer als im Pertechnetation. Diese höhere 
Zerfallswahrscheinlichkeit wird auf die größere Elektronendichte des 
Technetiums im Pertechnetation zurückgeführt. Auch durch Kom- 
pression von Technetiummetall wurde eine Erhöhung der Zerfalls- 
konstante erreicht, ferner durch Abkühlung dieses Elements auf 
4,2 °K; bei dieser Temperatur wird "Technetium supraleitend. 

Hinsichtlich der Winkelverteilung von Teilchen und Quanten, die 
in unmittelbarer Folge emittiert werden, kann ebenfalls eine Abhängig- 
keit vom Bindungszustand auftreten. Voraussetzung dafür ist, daß der 
Kern einen Spin und damit auch ein magnetisches Moment sowie ein 
elektrisches Quadrupolmoment besitzt. Diese Kernmomente treten ın 
Wechselwirkung mit dem Feld in der Umgebung, so daß die Winkel- 
verteilung durch den chemischen Zustand beeinflußt werden kann. 
Die Winkelverteilung wird meist durch das Verhältnis der unter 180° 
und 90° ausgesandten Teilchen bzw. Quanten angegeben. Wenn die- 
ses Verhältnis von 1 abweicht, liegt Anisotropie vor. Der Effekt wurde 
beim Cd-111 eingehend untersucht, das durch Elektroneneinfang aus 
In-111 entsteht und 2 y-Quanten aussendet. 

Besondere Bedeutung hat der Mössbauereffekt erlangt, der mit 
sehr hoher Empfindlichkeit — d. h. noch bei einer Konzentration von 
einem radioaktiven Atom auf etwa 10° inaktive Atome — nachweis- 
bar ist. Der Mössbauereffekt kann hier nur sehr kurz und qualitativ 
behandelt werden. Er beruht auf der Absorption von y-Quanten ver- 
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hältnismäßig niedriger Energie (10 — 150 keV). Quelle und Absorber 
werden mit konstanter Geschwindigkeit zueinander bewegt. Die Ener- 
gie der von einem freien Atom emittierten y-Quanten ist etwas verschie- 
den von der Energiedifferenz zwischen dem Anfangszustand und dem 
Endzustand des Kerns; denn ein Teil der Energie wird als Rückstoß- 
energie an den Kern abgegeben, und außerdem tritt wegen der ther- 
mischen Bewegung des Kerns eine Doppler-Verschiebung auf. Die 
gleichen Überlegungen gelten auch für den umgekehrten Vorgang, die 
Resonanzabsorption von y-Quanten durch freie Atome. Das Ergeb- 
nis ist in Abb. (15-11) dargestellt. Der Rückstoßeffekt führt sowohl 
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Abb. (15-11) Resonanzabsorption von y-Quanten durch freie Atome (zur Erläuterung 
des Mössbauer-Effekts). 


E, = Anregungsenergie für den Übergang des Fe-57 in den angeregten Zustand (Re- 
sonanzenergie) — vgl. Abb. (15-12); Er = Rückstoßenergie; D = Linienverbreite- 
rung infolge des Dopplereffekts. 


bei der Emission als auch bei der Absorption der y-Quanten durch 
freie Atome zu einem Energieverlust, wodurch die Linien für die Emis- 
sion und die Absorption auseinanderrücken; der Dopplereffekt be- 
wirkt die Verbreiterung der Linien. Werden die Atome nun in einem 
Kristallgitter fixiert, dann wird ihre scheinbare Masse unendlich groß 
2 
(& = nr vgl. Abschn. 9.5.) Bei Annäherung an den absoluten 
Nullpunkt wird zusätzlich die thermische Bewegung sehr stark herab- 
gesetzt. Unter diesen Bedingungen entfällt die Rückstoßenergie weit- 
gehend, und der Dopplereffekt spielt eine untergeordnete Rolle. Da- 
mit ist die „rückstoßfreie Resonanzabsorption“ erreicht. Diese wurde 
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von MÖSSBAUER bei der Untersuchung von Kristallen bei tiefer Tempe- 
ratur gefunden. Die beobachteten Resonanzlınien zeigen im günstig- 
sten Falle die doppelte natürliche Linienbreite; die natürliche Linien- 
breite ergibt sich aus der Heisenbergschen Ungenauigkeitsrelation. 
Sehr kleine Energieverschiebungen werden durch den Bindungszu- 
stand des emittierenden bzw. absorbierenden Atoms hervorgerufen. 
Wenn sich die Quelle und der Absorber in verschiedenem Bindungszu- 
stand befinden, tritt somit eine Energieverschiebung auf, die als che- 
mische (oder isomere) Verschiebung bezeichnet wird. Diese Energie- 
verschiebung kann mit großer Genauigkeit gemessen werden; denn 
die Relativbewegung von Quelle und Absorber ruft einen Doppler- 
effekt hervor, der ebenfalls zu einer Energieverschiebung der y-Linien 
führt, die exakt angegeben werden kann. Bei Kernen mit einem Kern- 
spin 7 > 1 tritt außerdem eine Quadrupolaufspaltung ein. 

Die meisten Mössbauer-Untersuchungen werden mit Co-57 als 
Quelle ausgeführt, dessen Zerfallschema in Abb. (15-12) aufgezeich- 
net ist; als Absorber dient dabei Eisen natürlicher Isotopenzusam- 
mensetzung, das 2,17%, Fe-57 enthält, oder es werden Präparate mit 
angereichertem Fe-57 verwendet. Mit Hilfe dieser Nuklide sind Aus- 
sagen über den chemischen Zustand — insbesondere über dıe Oxyda- 
tionsstufe — des Eisens in festen Verbindungen möglich. Darüber 
hinaus können auch Angaben über den chemischen Zustand des in der 
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Abb. (15-12) Energiediagramm für den Zerfall des Co-57 (Energien in MeV). (Quelle 
für Mössbauer-Untersuchungen.) 
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Quelle aus Co-57 nach dem Zerfallschema Abb. (15-12) gebildeten 
Fe-57 gemacht werden. Infolge der hohen Empfindlichkeit der Aktıi- 
vitätsmessungen können noch sehr kleine Konzentrationen erfaßt wer- 
den. Neben Fe-57 sind Sn-119 und viele weitere Nuklide von Inter- 
esse, die einen angeregten Zustand niedriger Energie besitzen, z. B. 
K-40, Ni-61, Zn-67, Kr-83, Ru-99, Ru-10l, Ag-107, Sn-117, 
Sb-123, Te-125, J-127, Xe-129, Cs-133, La-139 und andere schwe- 
rere Nuklide. 


15.6. Altersbestimmungen 


Das radioaktive Zerfallsgesetz (Gl. (5.7.)) liefert eine von allen ande- 
ren Einflüssen unabhängige „Uhr“; denn aus der Änderung der Men- 
‚genverhältnisse kann bei bekannter Zerfallskonstante die Zeitdiffe- 
renz berechnet werden. Daraus ergeben sich vielfältige Möglichkeiten 
für Altersbestimmungen, die für die Geologie, Mineralogie und Ar- 
chäologie von großer Bedeutung sind. 

Vorschläge zur Altersbestimmung von Mineralen auf Grund der 
Zerfallsgesetze folgten bald nach der Aufklärung der Zerfallsreihen 
des Urans und des Thoriums. RUTHERFORD wies als erster auf die Mög- 
lichkeit hin, das Alter eines Uranminerals aus der Menge des gebilde- 
ten Heliums zu ermitteln. 

Alle in der Natur vorkommenden Radionuklide können zu Alters- 
bestimmungen herangezogen werden. Der Zeitbereich, in dem eine 
Altersbestimmung möglich ist, hängt von der Halbwertzeit des Radio- 
nuklids ab. Aus meßtechnischen Gründen sind solche Zeiträume gün- 
stig, die etwa der Größenordnung der Halbwertzeit der Radionuklide 
entsprechen. Für die Geologie sind an erster Stelle die langlebigen 
Mutternuklide der Uran-, Thorium- und Actinium-Familie von Inter- 
esse sowie andere langlebige Radionuklide, wie K-40 und Rb-87. Für 
dıe Altersbestimmung von Mineralen, die Uran oder Thorium ent- 
halten, ist die genaue Kenntnis der Zerfallsreihen dieser Radioelemen- 
te wichtig (vgl. Tabn. 5.1., 5.3. und 5.4.). Die Einstellung des radio- 
aktiven Gleichgewichts mit den Folgeprodukten wird jeweils durch 
die Halbwertzeit des langlebigsten Folgeprodukts in der Zerfalls- 
reihe bestimmt. Dies ist in der Uran-Radium-Familie das U-234 
(ta = 2,5 : 10° a), in der Thorium-Familie das Ra-228 (t,,2 = 6,7a) 
und in der Actinium-Familie das Pa-231 (t,,2 = 3,25 : 10*a). Das 
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radioaktive Gleichgewicht ist praktisch nach 10 Halbwertzeiten die- 
ser Nuklide eingestellt; dann ist eine Altersbestimmung auf der 
Grundlage des radioaktiven Gleichgewichts möglich. Die End- 
produkte der Zerfallsreihen sind die stabilen Nuklide Pb-206 bzw. 
Pb-208 und Pb-207. Ihre Menge wächst mit dem Alter des Minerals 
an, ebenso die Menge des durch «-Zerfall gebildeten Heliums. 

Die Uran-Helium-Methode beruht auf der Bestimmung des Men- 
genverhältnisses von Uran zu Helium. Die Voraussetzungen für die 
Anwendung dieser Methode sind, daß kein Helium entwichen ist und 
die Entstehung des Heliums durch andere Prozesse — z. B. Zerfall von 
Thorium oder Spallationsreaktionen in Meteoriten — berücksichtigt 
wird. Die Methode ist sehr empfindlich und erlaubt noch eine Alters- 
bestimmung, wenn der Urangehalt nur 1 ppm beträgt. 

Bei der Uran-Blei-Methode wird das Mengenverhältnis Pb-206 zu 
U-238 bestimmt. Gleichzeitig wird im Massenspektrometer das Ver- 
hältnis der Bleiisotope gemessen. Fehlt Pb-204, so wird angenommen, 
daß das Pb-206 ausschließlich durch Zerfall des U-238 entstanden 
ist. Ist Pb-204 vorhanden, so wird eine dem natürlichen Isotopenver- 
hältnis entsprechende Menge an Pb-206 in Abzug gebracht. Diese Me- 
thode liefert verhältnismäßig zuverlässige Werte. Fehler können ent- 
stehen, wenn das Blei im Laufe der Zeit ausgelaugt wurde. 

Die Thorium-Blei-Methode, die auf der Bestimmung des Mengen- 
verhältnisses Pb-208 zu Th-232 beruht, wird in der gleichen Weise an- 
gewendet wie die Uran-Blei-Methode. 

Die Bestimmung des Mengenverhältnisses von Pb-206 zu Pb-207 
ist eine recht zuverlässige Methode, die zur Bestimmung von hohen 
Alterswerten (einige 10° Jahre) geeignet ist. Fehler können auftreten 
durch Entweichen des Radons — weil die Halbwertzeiten von Rn-222 
(ti, = 3,8 d) und Rn-219 (1, 2 = 4,0 s), die ın den beiden Zerfalls- 
reihen vorkommen, sehr verschieden sind — und durch Verluste an 
Blei; letztere machen sich um so stärker bemerkbar, je weiter sie zeit- 
lich zurückliegen. Für den Gehalt an natürlichem Blei wird ebenso 
wie bei der Uran-Blei-Methode auf Grund des vorhandenen Pb-204 
korrigiert. Somit genügt bei dieser Methode eine massenspektrome- 
trische Bestimmung des Verhältnisses der Bleiisotope. 

Das Isotopenverhältnis der Bleiisotope hat sich infolge der Entste- 
hung von „radiogenem“ Blei aus Uran und Thorium im Laufe der 
Zeit geändert. Dies muß zum Teil bei den bisher erwähnten Methoden 
berücksichtigt werden. Außerdem kann bei Kenntnis des Isotopen- 
verhältnisses der Uranisotope als Funktion der Zeit das Alter von sol- 
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chen Mineralen bestimmt werden, die Blei enthalten. In diesem Falle 
wird das Verhältnis Pb-204 zu Pb-206 (bzw. Pb-208) gemessen. 

Beider Kalium-Argon-Methode wird das Verhältnis Ar-40 zuK-40 
bestimmt. K-40 wandelt sich nur zu 11,0% in Ar-40 um; im übrigen 
entsteht Ca-40. Für Glimmer liefert diese Methode zuverlässige Wer- 
te, bei anderen Mineralen sind die Verluste an Argon im Verlaufe geo- 
logischer Zeiträume zum Teil beträchtlich. Das aus K-40 entstehende 
Ar-40 trägt zum Argongehalt der Atmosphäre bei. 

Die Rubidium-Strontium-Methode ergibt verhältnismäßig zuver- 
lässige Werte, weil Edelgase weder als Zwischenprodukte noch als 
Endprodukte auftreten. Das Verhältnis Sr-87 zu Rb-87 wırd am be- 
sten mit Hilfe eines Massenspektrometers bestimmt. 

Für dıe Untersuchung von geologischen Vorgängen, die noch nicht 
so.weit zurückliegen — z. B. Altersbestimmung von Sedimenten —, 
kommen auch solche natürlichen Radionuklide ın Frage, die nicht ex- 
trem langlebig sind, wie Th-230 und Ra-226. Die Überlegungen sind 
in diesem Falle ähnlich wie bei den zuvor erläuterten Methoden. 

Große Bedeutung besitzen auch die Radionuklide, welche durch die 
Einwirkung der kosmischen Strahlung erzeugt werden. Durch Spal- 
lationsprozesse entstehen neben Protonen, Neutronen und «a-Teilchen 
auch die radioaktiven Nuklide 'T, Be-7 und Be-10. Tritium wird 
außerdem durch energiereiche Neutronen aus Stickstoff gebildet: 


MN (n,t) '?C. (15.41) 
Die thermischen Neutronen erzeugen C-14: 
I4N (n,p) °C. (15.42) 


Die Bildungsgeschwindigkeiten betragen etwa 2,4 Atome C-14 und 
0,4 Atome T pro cm? Erdoberfläche und Sekunde. Wegen seiner lan- 
gen Halbwertzeit vermischt sich der „Radiokohlenstoff‘‘ C-14 durch 
Austausch- und Stoffwechselvorgänge vollständig mit einem größeren 
„Kohlenstoffreservoir“, das aus Kohlensäure, gelöstem Bicarbonat 
und organischen Stoffen besteht und im Mittel etwa 8 g Kohlenstoff 
pro cm? Erdoberfläche enthält. In den Kohlenstoffverbindungen, die 
an den Austausch- bzw. Stoffwechselvorgängen nicht teilnehmen, 
klingt die '*C-Aktivität langsam ab. Auf diese Weise sind Altersbe- 
stimmungen von Holz und anderen kohlenstoffhaltigen Verbindun- 
gen möglich. Die Methode der '*C-Datierung wurde insbesondere von 
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Lispy entwickelt und ist inzwischen in der Archäologie unentbehrlich 
geworden. Die spezifische Aktivität des C-14 beträgt in einer frischen 
Probe — d.h. einer Probe aus dem Kohlenstoffreservoir — rund 0,27 
tps pro Gramm Kohlenstoff und in einer Probe, die zehntausend Jahre 
alt ist, nur noch 0,081 tps. Deshalb sind für die Altersbestimmungen 
nach der '*C-Methode sehr empfindliche Meßanordnungen erfor- 
derlich. Meist werden sogenannte „low level‘‘-Meßplätze verwendet, 
die sich durch einen sehr niedrigen Untergrund auszeichnen. Voraus- 
setzung für die Anwendung der Methode ist, daß sıch die Bildungs- 
geschwindigkeit von C-14 gemäß Gl. (15.42) nicht geändert hat. In den 
letzten Jahrzehnten hat sich der prozentuale Gehalt an '*CO; in der 
Atmosphäre einerseits durch die Verbrennung fossiler Brennstoffe 
etwas erniedrigt; andererseits ist er infolge der Atom- bzw. Wasser- 
stoffbombenexplosionen angestiegen, weil dabei große Mengen Neu- 
tronen in Freiheit gesetzt wurden. | 

Der Tritiumgehalt im Wasser schwankt im Bereich von etwa 101? 
bis 101° Atomen Tritium pro Atom Wasserstoff. Im Regenwasser 
ist der Trıitiumgehalt am höchsten, in tieferen Schichten des Ozeans 
verhältnismäßig niedrig. Für hydrologische Studien ist die Bestim- 
mung des Tritiumgehaltes von großer Bedeutung. Deshalb werden 
z. B. von der Internationalen Atomenergiebehörde Wasserproben aus 
allen Teilen der Welt gesammelt und auf ihren Tritiumgehalt unter- 
sucht. Auch Altersbestimmungen von Wein sind möglich. Infolge der 
Wasserstoffbombenexplosionen ist der Tritiumgehalt allerdings zum 
Teil erheblich angestiegen (insbesondere in der nördlichen Hemisphä- 
re), so daß die Altersbestimmungen auf Grund des Tritiumgehaltes 
gestört sind. Vor der Messung des Tritiums wird meist zunächst eine 
Anreicherung durch eine ein- oder zweistufige Elektrolyse durchge- 
führt (vgl. Abschn. 4.9.). 


15.7. Geochemie und Kosmochemie 


Die Geochemie beschäftigt sich mit der Aufgabe, die Häufigkeit und 
die Verteilung der Elemente auf der Erdoberfläche und in den tieferen 
Schichten festzustellen und Transportvorgänge zu untersuchen. Man 
unterscheidet die Lithosphäre, die Hydrosphäre, die Biosphäre und 
die Atmosphäre. Die Bestimmung der Isotopenverteilung und der na- 
türlichen Radionuklide spielt im Rahmen der Geochemie eine wich- 
tige Rolle. Aufgabe der Kosmochemie ist das Studium der stofflichen 
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Zusammensetzung und der stofflichen Veränderungen in der Sonne, 
den Planeten, den Fixsternen und der interstellaren Materie. Ein be- 
sonders interessantes Forschungsobjekt sind die Meteoriten, die auf 
ihre Zusammensetzung und ihr Alter untersucht werden. Man unter- 
scheidet Aerolithe (Steinmeteorite), Siderite (Eisenmeteorite) und 
Siderolithe (Mischungen der beiden Vorgenannten). 
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Abb. (15-1 3) Häufigkeit der Elemente auf der Erdoberfläche (Atomprozente als Funk- 
tion der Ordnungszahl). 


Die Häufigkeit der Elemente auf der Erde ist in Abb. (15-13) in lo- 
garithmischem Maßstab als Funktion der Ordnungszahl aufgezeich- 
net. Nach allen bisherigen Informationen ist diese Häufigkeitsvertei- 
lung innerhalb des Sonnensystems etwa die gleiche. Besonders häufig 
sind Wasserstoff und Sauerstoff vertreten, dann die Elemente Koh- 
lenstoff, Stickstoff, Sıilicum, Calcium und Eisen. Die magischen 
Zahlen Z = 8, 50 und 82 machen sich durch Maxıma bemerkbar. In 
anderen Sternen — sowohl innerhalb als auch außerhalb der Milch- 
straße — wurden durch spektroskopische Messungen große Unter- 
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schiede festgestellt, vor allen Dingen hinsichtlich des Verhältnisses 
der schwereren Elemente zu Wasserstoff. Je kleiner dieses Verhältnis 
ıst, desto älter sind die betreffenden Sterne. 

Die bisherigen Kenntnisse über den Ablauf von Kernreaktionen — 
insbesondere thermonuklearen Reaktionen — bilden die Grundlage 
für die Entwicklung von Theorien über die Entstehung der Elemente. 
Im wesentlichen werden Fusionsreaktionen und (n, yJ)-Reaktionen für 
die Entstehung der Elemente verantwortlich gemacht (vgl. Abschn. 
8.10.). Auch die in Abb. (15-13) aufgezeichnete Häufigkeitsverteilung 
der Elemente läßt sich durch eine Vielzahl von aufeinanderfolgenden 
(n, y)-Reaktionen erklären. Für das Alter der Elemente des Sonnen- 
systems errechnete GAMoOWw auf diese Weise etwa 5 : 10° Jahre. Wenn 
man gewisse Annahmen über die Häufigkeit der Bleiisotope Pb-204, 
Pb-206 und Pb-207 bzw. der Uranisotope U-235 und U-238 oder des 
K-40 zum Zeitpunkt ihrer Entstehung macht, kann man aus der jetzt 
vorliegenden Häufigkeit ebenfalls das Alter dieser Elemente berech- 
nen. Die Analyse von solchen Meteoriten, die vernachlässigbar kleine 
Mengen Uran enthalten, liefert für das Isotopenverhältnis Pb-206 zu 
Pb-204 bzw. Pb-207 zu Pb-204 die Werte 9,4 bzw. 10,3. Es erscheint 
sinnvoll, diese Werte als ‚Anfangswerte“ für den Zeitpunkt der Ent- 
stehung der Elemente zugrunde zu legen. Dann erhält man aus dem 
jetzt vorliegenden Isotopenverhältnis der Bleisotope und aus dem 
Verhältnis der Häufigkeiten von Uran und Blei für das Alter der Ble- 
mente den Wert 4,9 : 10° Jahre. Etwas jünger sollten die auf der Erde 
vorkommenden Gesteine sein. Die Altersbestimmungen liefern für die 
ältesten auf der Erde gefundenen Gesteine einen Wert von 3,0 : 10° 
Jahren. 

Für die Kosmochemie sind die Kernreaktionen in Meteoriten von 
großem Interesse, die vorwiegend durch die hochenergetischen Pro- 
tonen der kosmischen Strahlung hervorgerufen werden. Diese Pro- 
tonen besitzen Energien von der Größenordnung 1 bis zu etwa 
10° GeV. Daneben sind in der kosmischen Strahlung auch «-Teilchen 
und andere Ionen vorhanden. Die Messung der radioaktiven Nuklide, 
die in Meteoriten unter dem Einfluß der kosmischen Strahlung ent- 
stehen, erlaubt Aussagen über die Intensität der kosmischen Strah- 
lung sowie das Alter der Meteorite und ihre Vorgeschichte. 

In der Isotopenverteilung einzelner Elemente auf der Erdoberfläche 
machen sich Schwankungen bemerkbar, für die man Gleichgewichts- 
isotopieeffekte, kinetische Isotopieeffekte und Transportvorgänge 
verantwortlich macht. So enthält der freie Wasserstoff in der Atmo- 
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sphäre mehr Deuterium, als dem Austauschgleichgewicht zwischen 
Wasserstoff und Wasser entspricht. Der Deuteriumgehalt im Wasser 
schwankt zwischen 0,0123 und 0,0158 Atomprozent. In ähnlicher 
Weise varıiert auch das Isotopenverhältnis der Sauerstoffisotope 
O-18 zu O-16 ım Wasser und in anderen Verbindungen. In Tab. 15.5. 
sind einige Werte für das Isotopenverhältnis der Sauerstoffisotope 


Tabelle 15.5. 
Isotopenverhältnis von Sauerstoff-, Kohlenstoff- und Schwefelisotopen in 
verschiedenen Proben 


Werte aus: 


S. R. SILVERMAN: Geochim. Acta 2 (1951) 26. 


Herkunft der Probe 160.20 
frisches Wasser 488,95 
Özeanwasser 484,1 
Wasser aus dem Toten Meer 479,37 
atmosphärische Luft 474,72 
OÖ, aus der Photosynthese 486,04 
CO, aus der Luft 470,15 
Carbonate 470,61 

ae, IC 
atmosphärisches CO, 91,5 
Kalkstein 88,8 - 89,4 
Schalen von Seetieren 89,5 
Seewasser 89,3 
Meteoriten 89,8 - 2,0 
Kohle, Holz 91,3 - 92,2 
Petroleum, Pech 91,3 - 92,8 
Algen, Sporen 92,8 - 93,1 

329 #s 
Meerwassersulfate 21,5 — 22,0 
vulkanischer Schwefel 21,9 - 22,2 
magmatisches Gestein 22;1=222,2 
Meteoriten 21,9 - 22,3 
Lebewesen 22,3 
Petroleum, Kohle 21,9 - 22,6 


B. F. MURPHEY, A. O. NiIER: Physic. Rev. 59 (1941) 772. 


E. K. GERLING, K. G. Rık, zit. v. A. P. VINOGRADOV: Bull Acad. Sci. USSR, 


Serie Geol., Nr. 3 (1954) 3. 
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O-16 und O-18, der Kohlenstoffisotope C-12 und C-13 sowie der 
Schwefelisotope S-32 und S-34 in verschiedenen Proben zusammen- 
gestellt. 

Die Verteilung der Radioelemente Uran und Thorium und ihrer 
Tochternuklide in Gesteinen, Sedimenten und Erdöl sowie in Meteori- 
ten gibt Hinweise auf die Entstehungsgeschichte. Ebenso ermöglicht 
die Bestimmung der Radioelemente Uran, Thorium, Radon und Ra- 
dıum in der Luft und in Wasser verschiedener Herkunft einen Ein- 
blick ın die in der Atmosphäre und Hydrosphäre ablaufenden 
Prozesse. 


15.8. Anwendungen in der Biologie und Medizin 


In der Biochemie, Biologie und Medizin finden Radionuklide als Indı- 
katoren sehr vielseitige Verwendung; C-14 und T spielen dabei die 
wichtigste Rolle, daneben auch P-32, S-35, J-131 und Fe-59. Außer- 
dem werden in der Medizin große Mengen von Radionukliden für 
diagnostische und therapeutische Zwecke eingesetzt. 

Im Rahmen der Indikatormethoden sind vor allen Dingen die Un- 
tersuchungen über die Photosynthese zu nennen, die mit C-14, T und 
P-32 durchgeführt wurden (CALvin seit 1940). Radionuklide und mar- 
kierte Verbindungen sind ein unentbehrliches Hilfsmittel für die Auf- 
klärung von Stoffwechselvorgängen in pflanzlichen und tierischen 
Organismen; auch stabile Nuklide wie N-15 und O-18 werden für 
diese Zwecke eingesetzt. Derartige Untersuchungen sind in der Medi- 
zın und Pharmazie von entscheidender Bedeutung, wenn es darum 
geht, den Verbleib von Medikamenten im Körper aufzuklären. 

Die Aktivierungsanalyse ıst ein wertvolles Hilfsmittel in der Toxiko- 
logie und Pharmakologie im Hinblick auf den Nachweis von Spuren- 
elementen. Zum Zwecke der Funktionsprüfung von Organen werden 
Radionuklide in vielfältiger Weise verwendet. Ein gebräuchliches Ver- 
fahren ist der Schilddrüsentest mit J-131, bei dem nach der Applika- 
tion die Verteilung des in der Schilddrüse angereicherten J-131 von 
außen mit einem Szintillationszähler festgestellt wird. Die Blutzirku- 
lation im Herzen kann mit Hilfe von Na-24 verfolgt werden. Das Ver- 
halten von ??P-markierten Nukleinsäuren im Körper wird von Tumo- 
ren beeinflußt und kann deshalb ebenfalls für die Diagnose herange- 
zogen werden. 
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Verhältnismäßig große Mengen von Radionukliden werden für 
therapeutische Zwecke eingesetzt. Besonders vorteilhaft sind kurz- 
lebige Radionuklide, deren Aktivität im Körper innerhalb kurzer Zeit 
abklingt. Bei der Anwendung des Radiums, das früher in der Radio- 
logie vorwiegend verwendet wurde, mußte das radioaktive Präparat 
nach einer bestimmten Einwirkungszeit wieder entfernt werden — 
zum Teil auf operativem Weg. Die Therapie mit kurzlebigen Radio- 
nukliden hat in der Medizin sehr viele neue Möglichkeiten eröffnet. 
Beispielsweise wird das kurzlebige Radon in dünnwandige Röhrchen 
aus Gold eingefüllt und in den zu bestrahlenden Tumor eingeschossen ; 
so wird eine lokale Bestrahlung erreicht und ein operativer Eingriff 
vermieden. In ähnlicher Weise können Lösungen von kurzlebigen 
Radionukliden in einen Tumor injiziert oder in das zu behandelnde 
Organ eingeführt werden. 


15.9. Anwendungen in der Technik 


Im Rahmen dieses Buches kann nur ein Überblick über die vielfältigen 
Anwendungen von Radionukliden in der Technik gegeben werden. 
Man kann folgende Möglichkeiten unterscheiden: 

Radionuklide als Indikatoren; 

Absorption und Streuung radioaktiver Strahlung; 

durch radioaktive Strahlung hervorgerufene Prozesse. 


In der chemischen Industrie werden Radionuklide als Indikatoren 
für die Untersuchung von Misch- und Trennvorgängen verwendet. 
Außerdem können Transporterscheinungen innerhalb von Fabri- 
kationsanlagen aufgeklärt werden (z. B. Transport eines Kataly- 
sators). In der Metallindustrie werden Radionuklide zur Untersu- 
chung von Diffusionsvorgängen in Metallen sowie zum Studium der 
Legierungsbildung eingesetzt. Eine wichtige Rolle spielt auch die Mög- 
lichkeit, Abrieberscheinungen (zZ. B. den Abrieb von Kolbenringen in 
einem Verbrennungsmotor) sowie Korrosionsvorgänge mit Hilfe von 
Radionukliden zu untersuchen. In der Wasserwirtschaft und in der 
Erdölindustrie ergeben sich mannigfaltige Anwendungsmöglichkei- 
ten zur Untersuchung von Transportvorgängen. Beispielsweise kann 
die Strömung des Wassers im Boden mit Hilfe von trıtiertem Wasser 
studiert werden; ein wesentlicher Vorteil ist die hohe Nachweisemp- 
findlichkeit des Tritiums: 1 Atom Tritium kann noch neben 10"? Ato- 
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men Wasserstoff bestimmt werden. Zur Prüfung der Dichtigkeit von 
Leitungen werden vorzugsweise kurzlebige y-Strahler verwendet, de- 
ren Austritt in den Boden von außen gemessen werden kann; dadurch 
wird die Lecksuche erheblich erleichtert. In Erdölleitungen kann man 
ein Radionuklid injizieren, um eine bestimmte Ölsorte zu markieren; 
auf diese Weise ist es möglich, eine Leitung für den Transport ver- 
schiedener Ölsorten zu verwenden. Durch Abtasten von Bohrlöchern 
mit einer kleinen Neutronenquelle kann man feststellen, wo sich Was- 
ser oder Kohlenwasserstoffe befinden; da diese Stoffe wegen ihres 
hohen Gehaltes an Wasserstoff als Moderatoren wirken, entstehen 
thermische Neutronen, der Wirkungsquerschnitt der (n, y)-Reaktio- 
nen steigt an und damit auch die Radioaktivität eines Targets, das 
zusammen mit der Neutronenquelle in das Bohrloch hinabgelassen 
wird. 

Die Absorption oder Streuung der Strahlung von Radionukliden 
wird in der Industrie häufig zur Dickenmessung oder zur Werkstoff- 
prüfung verwendet. So führt man bei der Produktionsüberwachung 
Metallfolien oder Papiere kontinuierlich zwischen einem Radionu- 
klid und einem Detektor hindurch (vgl. Abb. (15-14)); der Ausschlag 


Ru Anzeigegerüt 
5 Detektor 
ed Metallfolie 


ES oder Papier 


Strahlenquelle 


Abb. (15-14) Verwendung von Radionukliden zur Dickenmessung. 


des Detektors ist ein Maß für die Dicke. Die Dickenmessung kann 
auch nach der Rückstrahlmethode erfolgen, z. B. wenn eine Auflage 
von Gold oder Platin auf einem anderen Metall niedrigerer Ordnungs- 
zahl bestimmt werden soll. Die Rückstreuung der ß-Strahlung ist bei 
Elementen höherer Ordnungszahl erheblich größer (vgl. Abb. (6-13)); 
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mit Hilfe einer Eichkurve ist eine Bestimmung der Schichtdicke 
möglich. 

In vielen Fällen ist eine Ionisation erwünscht, beispielsweise bei 
einer Analysenwaage zur Beseitigung elektrischer Aufladungen, die 
zu Wägungsfehlern führen können, oder in einer Elektronenröhre zur 
Auslösung elektrischer Entladungen. In diesen Fällen setzt man häu- 
fig Radionuklide ein (z. B. 1mCi TI-204 in einer Analysenwaage). 
Zur Erzeugung von Lumineszenzerscheinungen benutzt man eben- 
falls Radionuklide, z. B. in der Leuchtmasse, mit der die Zahlen auf 
dem Zifferblatt einer Uhr beschriftet werden. Früher verwendete man 
vorzugsweise Ra-228, heute ın größerem Umfang Tritium, dessen 
energiearme Strahlung nicht nach außen dringt. 

Die Erzeugung elektrischer Energie in sogenannten Isotopenbatte- 
rien ist ein sehr interessantes und wichtiges Gebiet der Technik, das 
hier nur am Rande erwähnt werden soll, weil es sich dabei nicht um 
die Anwendung kernchemischer Methoden, sondern um die techni- 
sche Nutzung der beim radioaktiven Zerfall freiwerdenden Energie 
handelt. Tab. 15.6. gibt eine Übersicht über die Radionuklide, die für 
die Verwendung in Isotopenbatterien von Interesse sind (vgl. auch 
Abschn. 11.9.). 


Tabelle 15.6. 
Radionuklide, die in Isotopenbatterien Verwendung finden können 


Radionuklid 1,» ina Strahlung Herstellungsprozeß 

"Sr 28,1 ß Spaltprodukt 

ICs 30 ß,y Spaltprodukt 

147Pm 2,62 ß Spaltprodukt 

6°Co 5,26 ß, y Bestrahlung von °’Co im Reaktor 
22T Ac 21,6 a, ß, y Bestrahlung von °?°Ra im Reaktor 
= SPu 86 a Bestrahlung von *?’Np im Reaktor 
2221) 72 X, y Bestrahlung von ??°Th im Reaktor 
?23Th 1,91 u, Y Bestrahlung von *?’Ac im Reaktor 
Cm 17,6 a, y Bestrahlung von ?*?Pu im Reaktor 


Die Anwendung strahlenchemischer Methoden ist in der Technik 
ebenfalls von großem Interesse. Die Energie der y-Strahlung, die von 
einer 1000 Ci°°Co-Quelle pro Tag ausgesandt wird, entspricht etwa 
300 kcal. Damit könnte man etwa 3,51 Wasser von Zimmertempera- 
tur bis zum Siedepunkt erhitzen. Diese Überlegung zeigt, daß die Wär- 
meenergie, die durch Absorption der y-Strahlung gewonnen werden 
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kann, nur von untergeordneter Bedeutung ist. Wichtig ist die Tatsache, 
daß durch y-Strahlung chemische Reaktionen mit einem hohen G- 
Wert ausgelöst werden können (vgl. Kap. 10). Starke Strahlenquellen, 
die größere Mengen von y-Strahlern enthalten, finden Verwendung 
für die Sterilisierung von Lebensmitteln und von Gebrauchsgegen- 
ständen sowie für die Schädlingsbekämpfung. 


w 


in 
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Übungen zu Kapitel 15 


l. Zur Bestimmung von U-238 in 2 g eines Minerals wird das Tho- 
rıum abgetrennt und die Aktivität des im Gleichgewicht vorhande- 
nen Pa-234 m gemessen. Die Impulsrate beträgt 2610 ıpm, die Ge- 
samtzählausbeute der Meßanordnung 7 = 20%. Wie groß ist der 
Gehalt des Minerals an Uran (in Gew.-%)? 


2. Der K,O-Gehalt von Mineralen kann durch Aktivitätsmessung in 
einem Zählrohr bestimmt werden. die Zählausbeute beträgt 10%, 
das Fassungsvermögen des Zählrohres 300 g. Wie lange muß man 
messen, um bei einem K,O-Gehalt von 10 Gewichtsprozent einen 
Fehler < 1% zu erreichen? 


3. Zur Bestimmung einer unbekannten Menge Phosphorsäure wird 
] ml einer trägerfreien *?*P-markierten Phosphorsäure zugesetzt, 
die eine Impulsrate von 87610 ipm pro ml liefert. Nach dem Mi- 
schen wird eine kleine Menge Phosphat abgetrennt und als Mag- 
nesiumpyrophosphat gefällt. Die Menge des Mg,P,O- beträgt 
15,3 mg, die Impulsrate unter den gleichen Bedingungen wie oben 
673 ipm. Wie groß ist die gesuchte Menge Phosphorsäure? 


4. Zur Bestimmung von Sr-9 in einer größeren Substanzmenge (10g) 
werden 2 mMol Strontium in Form von Strontiumnitrat zugesetzt. 
Bei der Aufarbeitung werden 10 mg reines Strontiumcarbonat ge- 
wonnen; die Impulsrate dieser Probe beträgt 154 ipm, die Gesamt- 
zählausbeute 12%. Wie groß ist der Gehalt der Substanz an Sr-90 


(in uCi/ 8)? 


5. Wie groß ist bei einem Neutronenfluß von 101? cm”? s”! die 
kleinste nachweisbare Menge Indium in einer 100 mg Probe von 
Aluminium? Der Nachweis erfolgt auf Grund der Kernreaktion 
115Tn(n, y)!!°In,o = 45 b. Es seiangenommen, daß zum Nachweis 
des Indiums eine Mindestaktivität von 10 tps erforderlich ist. 
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6. Man diskutiere die Möglichkeiten zur Bestimmung von 
a) Chloridionen in Magnesiumfluorid, 
b) Sauerstoff in Silicium, 
c) Eisen ın Zirkonium 
durch Aktivierungsanalyse. 
Wie groß ist die Nachweisgrenze für die Beispiele a) und c), wenn 
maximal 1 Woche bei einer Flußdichte an thermischen Neutronen 
® = 10°? cm”? s”! bestrahlt werden soll und davon ausgegangen 
wird, daß eine Aktivität von 10 tps für den Nachweis erforderlich 
ist? 


on, (C-37) = 0,4b; ,, (Fe-58) = 1,1b 
On, (Mg-26) = 0,027 b; o,,, (Zr-94) = 0,08b 
°n,(F-19) = 0,01 b n,, (Zr-96) = 0,05b 
On,p (0-16) = 0,08 b & 

On, (Si-28) = 0,25 b für 14 MeV Neutronen 


Oı,n(0-16) =0,1b für 2,2 MeV Tritonen 


7. Beider Oberflächenbestimmung von Bariumsulfat durch heteroge- 
nen Isotopenaustausch werden in je 5 ml Lösung folgende Impuls- 
raten gemessen: /, = 2850 ıpm, / = 1210 ipm. Die Konzentration 
der austauschbaren Ionen in der Lösung beträgt 10°? Mol/l, die 
Menge des festen Barıumsulfat 5 g und das Volumen der Lösung 
100 ml. Wie groß ist die spezifische Oberfläche des Bariumsulfat? 
(Die Dichte von Bariumsulfat beträgt 4,50 g/cm’?). 


8. In 100 g eines Uran-haltigen Minerals werden 0,06 cm’ Helium 
(unter Normalbedingungen) gefunden. Der Urangehalt beträgt 
3 ppm. Wie groß ist das Alter des Minerals? 


9. Wie groß ist das Alter eines Minerals, das 22,4 mg Pb-206 pro g 
Uran enthält, wenn im Massenspektrometer für das Verhältnis 
Pb-204 : Pb-206 der Wert 1: 35,7 gefunden wurde? 


Anhang 1. 
Wichtige Naturkonstanten 


Loschmidtsche Zahl N, = 6,02250 - 10?” Mol”! 
Lichtgeschwindigkeit ım 
Vakuum c = 2,997925 - 101° cms”! 


Plancksches Wirkungsquantum 
(Plancksche Konstante) h = 6,6256: 10° ?’ergs 


Boltzmann-K.onstante kp = 1,38054 : 10° '°erg grad”! 
Gaskonstante R = 8,3147 : 10’ erggrad "Mol ”! 

— 1,9872calgrad"! Mol”! 
Faraday-Konstante F = %524AsMol”! 
Flementarladung 


(Ladung eines Elektron) e = 1,6020: 10°1?% As 
— 4,803 - 10” 19 ese 
Ruhemasse des Elektrons m. = 9,10914 : 10° °°®g 
— 0,548597 - 10°? ame 


Ruhemasse des Neutrons m, — 1,67483 : 10”**g 
— 1,008 6652 ame 
Ruhemasse des Protons m, = 1,67252: 10°**g 


— 1,00727662 ame 
Masse des Wasserstoffatoms My = 1,00782522 ame 


Spezifische Ladung des e 8 er 
Bohrsches Magneton A = 1,165 : 10°” Vsm 
— 9,2732 : 10° *!erg Gauß' 

Kernmagneton ix = 0,6345 : 10°°*Vsm 

en 5.0505 : 10° ?*erg Gauß -! 
Feinstrukturkonstante an — 1/137,0390 

C 

Gravitationskonstante G = 6,670: 10°°® cm?’ gs”? 
Zahl der Sekunden pro Tag 86400 


Zahl der Sekunden pro Jahr 3,1558 - 107 
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Anhang Ill. 
Nuklidtabelle 


Die Tabelle wurde nach der neuesten Ausgabe der „Table of Isoto- 
pes““ zusammengestellt (6. Auflage, herausgegeben von C. M. LEDE- 
RER, J. M. HOLLANDER u. I. PERLMAN. John Wiley & Sons, Inc., 
New York 1967). Näherungsweise berechnete Werte für die Nuklid- 
massen sind durch ® gekennzeichnet (vgl. J. H. E. MATTAUCH, 
W. THIELE u. A.H. WapstTRaA: Nucl. Physics 67, 1 (1965). Es bedeuten: 


I.U. = Isomere Umwandlung 
K = Elektroneneinfang 

e” = Konversionselektronen 
Sp = Spontanspaltung 


Werte für den Kernspin bzw. die Parität, die nicht experimentell be- 
stimmt wurden, sind in Klammern gesetzt. In der letzten Spalte sind 
die Zerfallsart und die Energie der Strahlung (in MeV) angegeben, 
für ß"- und ß*-Zerfall die Maximalenergien. 


Findet ein Zerfall mit einer Häufigkeit < 17% statt, so ist er in Klam- 
mern gesetzt. Treten mehrere Energien mit Häufigkeiten > 1% auf, 
so sind die drei häufigsten in der Reihenfolge ihrer Häufigkeit ange- 
geben. Das Auftreten weiterer Energien ist durch Punkte angedeutet. 
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Anhang IV. 
Dosimetrie und Strahlenschutz 


IV.1. Strahlendosis und Dosisleistung 


Grundkenntnisse über die Einwirkung von Radionukliden und Strah- 
len auf den menschlichen Körper sind für den praktischen Strahlen- 
schutz wichtig. Die Erfahrungen über diese Wirkungen, die in der Ra- 
diologie gewonnen werden, bilden die Grundlage für die gesetzlichen 
Bestimmungen der Strahlenschutzverordnung. 

Die verschiedenen Einheiten der Strahlendosis haben wır in Abschn. 
10.3. kennengelernt. In der Radiologie ıst dıe Einheit | Röntgen (1 r) 
gebräuchlich; diese Ionendosis entspricht einer Energieabsorption 
von 87,7 erg ın 1 g Luft. Für eine andere Substanz ıst die Einheit 
1 Röntgen nicht definiert. Die Energieabsorption hängt von der Ioni- 
sierbarkeit ab, diese von der Ordnungszahl. In Wasser ist die Energie- 
absorption ähnlich wie in Luft (97 erg pro g Wasser) und ebenso im 
Körpergewebe, das vorwiegend aus Wasser besteht. Um die Einheit 
l Röntgen auch auf das Gewebe anwenden zu können, bezeichnet man 
dıe Strahlendosis, die einer Energieabsorption von 97 erg pro g ent- 
spricht, als physikalisches Röntgenäquivalent, Einheit 1 rep (= 
„roentgen equivalent physical‘). 

Im Gegensatz zu der Ionendosis (Einheit 1 r) ist die in der Strah- 
lenchemie übliche Energiedosis (Einheit 1 rad) von der Art der absor- 
bierenden Substanz unabhängig; die Einheit 1 rad entspricht stets ei- 
ner Energieabsorption von 100 erg/g Substanz. Mit einer für den prak- 
tischen Strahlenschutz hinreichenden Näherung gilt 


Irslrep so Irad = 100ergprog. (IV.l) 


Die Dosisleistung DL ist gegeben durch die Dosis D pro Zeitein- 
heit, DL = nr (vel. Abschn. 10.3.). Die Einheit der Ionendosislei- 
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stung ist 1 r/s oder 1 r/h, die Einheit der Energiedosisleistung 1 rad/s 
oder I rad/h. 

Die verschiedenen Strahlungsarten unterscheiden sich durch ihre 
biologische Wirksamkeit. Um dieser verschiedenen Wirksamkeit 
Rechnung zu tragen, multipliziert man die Dosis D oder die Dosis- 
leistung DL mit dem Faktor für die relative biologische Wirksamkeit 
(RBW) und erhält so ein neues Maß für dıe Dosis, das man als Rönt- 
genäquivalent für den Menschen bezeichnet und durch die Abkürzung 
rem charakterisiert (= „roentgen equivalent man“): 


Dosis in rem = Dosis inrep x RBW. (IV.2) 


In Tab. IV.1. sind die Werte für die relative biologische Wirksam- 
keit verschiedener Strahlen angegeben. Protonen, «-Teilchen und 


Tabelle IV.1. 
Relative biologische Wirksamkeit (RBW) verschiedener Strahlen 


Art der Strahlen RBW 
Röntgen-, y- und ß-Strahlen 1 
thermische Neutronen 2 
schnelle Neutronen 10 
Protonen. 10 
«-Teilchen 10 
Rückstoßkerne 20 


Rückstoßatome bewirken eine höhere spezifische Ionısation und ver- 
ursachen deshalb größeren Schaden. Die Neutronen erzeugen durch 
elastische und unelastische Streuung Ionen, Rückstoßkerne und 
»-Strahlen. 


IV.2. Äußere Einwirkung 


Empfindlich gegenüber der Einwirkung ionisierender Strahlung sind 
die blutbildenden Organe, die Keimdrüsen (Gonaden) und die Augen; 
diese Organe werden deshalb als kritische Organe bezeichnet. Weni- 
ger empfindlich sind die Arme und Hände, die Beine und Füße, der 
Kopf (mit Ausnahme der Augen) und der Nacken. 
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Die Dosisleistung, die ein Körper von einer punktförmigen Strah- 
lenquelle der Aktivität 4 im Abstand R erhält, berechnet sich nach 
folgender Gleichung (vgl. Abschn. 10.3.): 


DL=k z (IV.3) 


Die Dosisleistungskonstante k ist abhängig von der Art und der Ener- 
gie der Strahlung sowie von dem Zerfallschema des Radionuklids, 
für P-Strahlen außerdem vom Abstand R. Werte für y-Strahlen und 
Mittelwerte für ß-Strahlen sind in Tabelle IV.2. zusammengestellt. 


| Tabelle IV.2. | 
Dosisleistungskonstanten für ß-Strahlen (Mittelwerte) und y-Strahlen 


ß-Strahlen : y-Strahlen : 
Energie DE Ä ge 
in MeV k;in aller Nuklid k,in rc 
24Na 1,91 
0,3 61,6 *2K 0,195 
0,5 47,7 >°Fe 0,655 
0,7 42,0 Co 1,35 
1,0 35,5 Cu 0,12 
2,0 31,8 92Br 1,51 
10,0 37,2 1245b 0,79 
N 0,265 
Le 0,34 
198 Au 0,24 


Werte aus: 
D. Frost: Praktischer Strahlenschutz. Walter De Gruyter & Co., Berlin 
1960, S. 12. 


Man entnimmt daraus, daß die Dosisleistungskonstante für y-Strah- 
len um etwa zwei Größenordnungen niedriger ist als für P-Strahlen. 
Bei Näheruhgsrechnungen kann man für ß-Strahlen mit dem Wert 


2 : 2 
k.a50 16 rechnen, für y-Strahlen mit dem Wertk «| er 


Wichtig für den praktischen Strahlenschutz ist der Einfluß des Ab- 
standes R nach Gl. (IV.3). Er legt die Verwendung von Ferngreifzan- 
gen beim Umgang mit höheren Aktivitäten nahe. 
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Die Dosisleistung verschiedener nicht abgeschirmter Strahlenquel- 
len ist in Tab. IV.3. angegeben. Diese Werte dienen lediglich zum 
Vergleich hinsichtlich der Größenordnung. 


Tabelle IV.3. 
Größenordnung der Dosisleistung verschiedener 
Strahlenquellen in 1 m Entfernung 


Strahlenquelle a 18 
Röntgenröhre 0,1 
Hochleistungsröntgenröhre 10? 
Elektronen-Beschleuniger (1 mA) 10° 
1000 Ci °Co (y) 0,1 
Kernreaktor 10? 


IV.3. Innere Einwirkung 


Grundsätzlich ist hervorzuheben, daß die innere Einwirkung von Ra- 
dionukliden bedeutend gefährlicher ist als die äußere. Inkorporierte 
— d.h. vom Körper aufgenommene — Radionuklide können sich an 
bestimmten Stellen anreichern und dort bis zu ihrem vollständigen 
Zerfall wirksam sein. Für die Beurteilung der Radiotoxizität ist es des- 
halb wichtig, ob ein Radionuklid in den Knochen oder in einem Or- 
gan angereichert bzw. gespeichert wird und wie groß seine Halbwert- 
zeit ist. Nach diesen Gesichtspunkten ist die Einteilung in Tab. IV.4. 
getroffen. Nach den Erfahrungen der Radiologen verursacht bereits 
l ug inkorporiertes Ra-226 erkennbare Effekte. 


Tabelle IV.4. 
Toxizität von Radionukliden 


Radiotoxizität Radionuklid 
. Sehr hoch SL. Pb,72 Po, AL FRE FA LU, 
239pyj 241 Am 242 Cm 
Hoch 450g "S9pe 89Q, ly 106R 1317 140B. 144 Ne 


I5lom 15ER 170Tın 234 Th 2381] 
Mittel (Auswahl) Na, Na, °P. 8; "Ch KK. Co; Cu, "Bi, 
PETE, 1l1Ag, 232]; en 147Pın, ISO AU; 204T] 
Schwach °H,.. "Be, GC, "FF, ?!Cr, "Ge, Tl 
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IV.4. Natürliche, zivilisatorische und berufliche 
Strahlenbelastung 


Wir alle stehen unter dem Einfluß natürlicher Strahlung, die einer- 
seits als kosmische Strahlung, andererseits als Erdstrahlung ständig 
auf uns einwirkt (vgl. Abschn. 1.1.). Die kosmische Strahlung enthält 
vor allen Dingen hochenergetische Protonen und andere Komponen- 
ten, die ın der Atmosphäre durch Kernreaktionen weitere energie- 
reiche Elementarteilchen und verschiedene Radionuklide, z.B. C-14, 
Tritium und Be-7, erzeugen (vgl. Abschn. 15.7.). Die Erdstrahlung hat 
im Gegensatz zur kosmischen Strahlung ihren Ursprung in der Erde, 
und zwar in den langlebigen natürlichen Radioelementen bzw. Radio- 
nukliden. Im Boden sind es die Radioelemente Uran und Thorium 
und ıhre Folgeprodukte sowie die langlebigen Radionuklide K-40, 
Rb-87 u.a. (vgl. Tab. 1.2.), welche auch die Radioaktivität von Bau- 
stoffen bewirken, in der Luft die Emanation (d. h. die Isotope des Ra- 
dioelements Radon, die in den Atemwegen einen Teil ihrer radioak- 
tiven Folgeprodukte ablagern), ım Trinkwasser z. B. das Radium, das 
ım Knochensystem angereichert wird. Aus diesen verschiedenen Kom- 
ponenten setzt sich die natürliche Strahlenbelastung zusammen. Mit- 
telwerte sind in Tab. IV.5. angegeben. An vielen Stellen der Erde ist 


Tabelle IV.5. 
Natürliche Strahlenbelastung des Menschen (Mittelwerte) 


Dosis in mrem/a 


Ganzkörper 
— Gonaden Knochen Lunge 
Äußere Strahlung: 
Kosmische Strahlung 35 05 35 
Erdstrahlung 70 70 70 
Innere Strahlung: 
“K 19 5 19 
-C 1,5 1,5 1,5 
“Ra 5 50 5 
220Rn und ???’Rn Fu 120 
Gesamtdosis: “10 0.510 #250 


Werte aus: 
D. Frost: Praktischer Strahlenschutz. Walter De Gruyter & Co., Berlin 
1960, S. 28. 
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die Strahlenbelastung erheblich höher, z. B. in der Nähe von Lager- 
stätten, die Monazitsand oder Uranerze enthalten, oder von stark ra- 
dioaktiven Quellen. 

Die zivilisatorische Strahlenbelastung ist individuell stark verschie- 
den. Sie setzt sich zusammen aus der Einwirkung von Röntgenstrah- 
len (Röntgenaufnahmen und Röntgenbestrahlungen) und radioak- 
tiven Nukliden (diagnostische und therapeutische Anwendungen, 
Leuchtziffern, radioaktive Niederschläge). Mittelwerte sind in Tab. 
IV.6. zusammengestellt. Der Anteil der radioaktiven Niederschläge 
(‚„fall-out‘) ist im Mittel verhältnismäßig gering, kann aber örtlich 
recht hohe Werte erreichen; außerdem ist eine biologische Anreiche- 
rung der Radionuklide möglich, z. B. im Wasser auf dem Weg über 
Plankton und Fische oder auf dem Land über Pflanzen und Tiere (z.B. 


Tabelle IV.6. 
Zivilisatorische Strahlenbelastung des Menschen (Mittelwerte) 


Ganzkörperdosis 


lokale Dosis bzw. Gonadendosis 


Röntgenbestrahlun gen: 
Röntgenaufnahme = ]r A00lr 
Mikroaufnahme A Olr 2 0,001 r 
Röntgendurchleuchtung 10 r/min 2 (,] r/min 
Therapeutische Röntgen- und 
y-Bestrahlung bis 6000 r meist < Sr 
Behandlungmit radioaktiven Nuklı- 
den: I | 
Diagnostische Anwendung < 50 mrad (unter 
(Schilddrüse, Leber, Blut -!?!J) opt. techn. Bedin- 
gungen) 
Therapeutische Anwendung meist sehr 


hoch (= 10° r) 


Sonstige Strahlenquellen: 


Schuhdurchleuchtung meist recht 
hoch 
Leuchtzifferblätter von Uhren 2 10-40 mrad/a 
Radioaktive Niederschläge ” 
(fall-out) 30 mrad/a 
Insgesamt (ohne Röntgenbestrah- 2 1/4 der natürlı- 
lungen und andere medizinische chen Strahlenbela- 


Anwendungen) stung(vgl.Tab.IV.5.) 
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in der Milch). Im Mittel beträgt die zivilisatorische Strahlenbelastung 
— ohne Röntgenbestrahlungen und medizinische Anwendungen von 
Radionukliden — etwa ein Viertel der natürlichen Strahlenbelastung, 
wie ein Vergleich der Tabn. IV.5. und IV.6. zeigt. 

Von der beruflichen Strahlenbelastung sind alle Personen betroffen, 
die beruflich mit Röntgenstrahlung und anderen Strahlen oder mit 
Radionukliden in Berührung kommen. Dabei kann es sich um Rönt- 
geninstitute, technische Strahlenquellen zur Materialprüfung oder 
medizinischen Behandlung, Reaktoren und Beschleuniger oder kern- 
technische Anlagen handeln. Als maxımal zulässige Strahlenbe- 
lastung ohne Berücksichtigung genetischer Schäden gilt eine Einzel- 
dosis von 25 r. Bei dieser Dosis treten keine klinisch erkennbaren: 
Schäden ein. Eine Einzeldosis von 100 r gilt als kritische Dosis; sie 
führt zu Strahlenerkrankungen. 700 r ist die letale Dosis für Menschen. 
Unter Berücksichtigung evtl. möglicher genetischer Schäden sind fol- 
gende zulässige Dosiswerte festgelegt: 

zulässige Einzeldosis 2rem, 

zulässige Jahresdosis 5 rem, daraus 

zulässige Wochendosis 0,1 rem. 

Die zulässige Dosis bis zum dreißigsten Lebensjahr beträgt insgesamt 
60 rem, die zulässige Dosis für jedes weitere Jahrzehnt 50 rem. Bei 
Teilkörperbestrahlung (Hände, Unterarm, Füße) ist eine Dosis zu- 
gelassen, die um den Faktor 15 höher liegt (zulässige Jahresdosis 
75 rem, zulässige Wochendosis 1,5 rem). 

Beim Umgang mit Radionukliden ergeben sich beispielsweise fol- 
gende Werte: die ununterbrochene direkte Handhabung von ImCi 
eines harten y-Strahlers (1 MeV) verursacht während eines Arbeits- 
tages (8 h; 60 cm Abstand) eine Dosis von = 1O mr. Wird die y-Strah- 
lung des Radionuklids durch 5 cm Blei abgeschirmt, so beträgt die 
Dosis unter den gleichen Bedingungen nur = 0,1 mr; d.h. sie ist prak- 
tisch unmeßbar klein. ß-Strahlen werden im Präparat selbst oder in 
dem Gefäß bereits weitgehend absorbiert, so daß die Dosis in den 
meisten praktischen Fällen sehr gering ist. Gegebenenfalls kann man 
sich durch einen Schirm aus Plexiglas von etwa 1 cm Stärke gegen die 
Einwirkung von ß-Strahlen schützen. 
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IV.5. Gesetzliche Bestimmungen 


Der Umgang mit Radionukliden sowie die Einfuhr und der Transport 
sind durch gesetzliche Bestimmungen geregelt. In der Bundesrepublik 
Deutschland sind die allgemeinen Bestimmungen hinsichtlich der 
Kernbrennstoffe in dem Gesetz über die friedliche Verwendung der 
Kernenergie und den Schutz gegen ihre Gefahren (Atomgesetz) vom 
23.12.1959 enthalten, die Einzelbestimmungen hinsichtlich der übri- 
gen Radionuklide in der Strahlenschutzverordnung (1. SSVO vom 
24.6.1960). Dort sind auch die Freigrenzen festgelegt, dıe angeben, in 
welchen Mengen Radionuklide ohne behördliche Genehmigung ver- 
wendet werden können (vgl. Tab. IV.7.). Die maximal zulässigen 
Strahlendosen (vgl. Abschn. IV.4.) sind in den& 25 bis 29 zusammen- 
gestellt. 


Tabelle IV.7. 
Freigrenzen für Radionuklide 


Freigrenze 
Element Radionuklid aci ] 
Actinium Ac-227 0,1 
Ac-228, l 
Americium Am-241 0,1 
Am-243- 0,1 
Antımon Sb-122 10 
Sb-124 10 
Sb-125 10 
Argon Ar-37 100 
Ar-41 10 
Arsen As-73 10 
As-74 10 
As-76 10 
As-77 10 
Astat At-211 0,1 
Barıum Ba-131 10 
Ba-140 1 
Berkelium Bk-249 l 


Beryllium Be-7 100 
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Fortsetzung Tabelle IV.7. 


Element 


Blei 


Brom 
Cadmium 
Calcium 


Californium 


Cäsıum 


Chlor 


Chrom 


Curium 


Dysprosium 
Eisen 
Erbium 


Europium 


Radionuklid 


Pb-203 
Pb-210 
Pb-212 


Br-82 


Cd-109 
Cd-115m 
Cd-115 


Ca-45 
Ca-47 


Cf-249 
Cf-250 
Cfi-252 


Cs-131 
Cs-134m 
Cs-134 
Cs-135 
Cs-136 
Cs-1 37 


Ce-141 
Ce-143 
Ce-144 


Cl-36 
Cl-38 


Cr-51 


Cm-242 
Cm-243 
Cm-244 
Cm-245 
Cm-246 


Dy-165 
Dy-166 
Fe-55 
Fe-59 


Er-169 
Er-171 


Eu-| 52 mj 
Eu-152 


Freigrenze 
[uCi] 


oo — 
je je jnh 
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Element 
Europium 


Fluor 


Gadolinium 


Gallium 
Germanium 
Gold 


Hafnıum 
Holmium 


Indium 


Irıdıum 


Jod 


Kalıum 


Kobalt 


Kohlenstoff 
Krypton 


Radionuklid 


Eu-154 
Eu-155 


F-18 


Gd-153 
Gd-159 


Ga-72 
Ge-7]l 


Au-196 
Au-198 
Au-199 


.Hf-181 
Ho-166 


In-113m 
In-114m 
In-115m 
In-115 


Ir-190 
Ir-192 
Ir-194 


J-126 
J-129 
J-131 
J-132 
J-133 
J-134 
J-135 


K-42 


K-natürlich 


Co-57 
Co-58m 
Co-58 
Co-60 


C-14 


Kr-85m 
Kr-85 
Kr-87 


Freigrenze 


[uCi] 


100 
10 
100 


nicht beschränkt 


10 
10 
10 


l 
l 
| 
10 
10 
10 
10 


10 


nicht beschränkt 


10 
10 
10 
10 


100 


10 
100 
10 
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Element 


Kupfer 
Lanthan 
Lutetium 


Mangan 


Molybdän 


Natrıum 


Neodym 


Neptunium 


Nickel 


Niob 


Osmium 


Palladium 


Phosphor 


Platin 


Plutonium 
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Radionuklid 


Cu-64 
La-140 
Lu-177 


Mn-52 
Mn-54 
Mn-56 


Mo-99 


Na-22 
Na-24 


Nd-144 
Nd-147 
Nd-149 


Np-237 
Np-239 


N1-59 
N1-63 
Ni-65 


Nb-93m 
Nb-95 
Nb-97 


Os-185 
Os-191m 
Os-191 
Os-193 


Pd-103 
Pd-109 


P-32 


Pt-191 
Pt-193m 
Pt-193 
Pt-197m 
Pt-197 


Pu-238 
Pu-239 
Pu-240 
Pu-241 


Freigrenze 
[uCi] 


10 
10 
10 


10 


10 
10 


nicht beschränkt 


10 
100 


0,1 
10 


10 
10 
10 


10 
10 
100 


10 
100 
10 
10 


10 
10 


10° 
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Fortsetzung Tabelle IV.7. 


| Frei 
Element Radionuklid cl 
Plutonium Pu-242 0,1 
Polonium Po-210 0,1 
Praseodym Pr-142 10 
Pr-143 10 
Promethium Pm-147 10 
Pm-149 10 
Protactinium Pa-230 1 
Pa-231 0,1 
Pa-233 10 
Quecksilber Hg-197m 10 
Hg-197 10 
Hg-203 1 
Radıum Ra-223 l 
Ra-224 1 
Ra-226 0,1 
Ra-228 0,1 
Radon Rn-220 10 
Rn-222 0,1 
Rhenium Re-183 10 
Re-186 10 
Re-187 10 
Re-188 10 
Rhodium Rh-103m 100 
Rh-105 10 
Rubidium Rb-86 10 
Rb-87 10 
Ruthenium Ru-97 10 
Ru-103 10 
Ru-105 10 
Ru-106 1 
Samarium Sm-147 l 
Sm-15l l 
Sm-153 10 
Schwefel S-35 10 
Selen Se-75 10 


Silber Ag-105 10 
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Fortsetzung Tabelle IV.7. 


Element 


Silber 


Silicium 


Scandium 


Strontium 


Tantal 


Technetium 


Tellur 


Terbium 
Thallium 


Thorium 


Thulium 


Radionuklid 


Ag-110m 
Ag-lll 


Si-31 


Sc-46 
Sc-47 
Sc-48 


Sr-85m 
Sr-85 
Sr-89 
Sr-90 
Sr-91 
Sr-92 


Ta-182 


Tc-96m 
Tc-96 
Tc-97m 
Tc-97 
Tc-99m 
Tc-99 


Te-125m 
Te-127m 
Te-127 
Te-129m 
Te-129 
Te-131m 
Te-132 


Tb-160 


T1-200 
TI-201 
T1-202 
T1-204 


Th-227 
Th-228 
Th-230 
Th-231 
Th-232 
Th-234 
Th-natürlich 


Tm-170 


Freigrenze 


[uCi] 


10 
10 


100 


10 
10 
10 


0,1 
0,1 
l 
0,1 
10 
10 
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Element 


Thulium 


Tritium 


Uran 


Vanadium 
Wasserstoff. 


Wismut 


Wolfram 


Xenon 


Ytterbium . 


Yttrıum 


Zink 


Zinn 


Zirkonium 


Radionuklid 


Tm-171 
H-3 


U-230 
U-232 
U-233 
U-234 
U-235 
U-236 
U-238 
U-natürlich. 
V-48 
H-3 
Bi-206 
Bi-207 


Bi-210 
Bi-212 


W-181 
W-185 
W-187 


Xe-131m 
Xe-133 
Xe-135 


Yb-175 


Y-9%0 
Y-91m 
Y-9 l 
Y-92 
Y-93 


Zn-65 
Zn-69m 
Zn-69 


Sn-113 
Sn-125 


Zr-93 
Zr-95 
Zr-97 


Freigrenze 
ka 


10 


siehe‘ 
Wasserstoff 


10 
10 _ 
0,1 


0,1 
10 
10 


10 


10 
0,1 
1 

10 

10 


10 
10 
10 


10 
10 


10 
10 
100 


Alle anderen nicht aufgeführten radioaktiven Stoffe 0,1 
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Für die Tätigkeit in kernchemischen Laboratorien sind gewisse 
Grundkenntnisse erforderlich über Kernreaktionen und die Gesetze 
des radioaktiven Zerfalls, die Messung radioaktiver Strahlung, die 
chemische Handhabung von Radionukliden sowie die gebräuchlichen 
Aktivitäts- und Dosiseinheiten. Die Strahlenschutzverordnung un- 
terscheidet Kontrollbereiche und Überwachungsbereiche, außerdem 
geschlossene und offene radioaktive Präparate. Allgemeine Vorschrif- 
ten über den Umgang mit offenen Präparaten sind in den 34 und 39 
bis 42 der 1. SSVO gegeben. Danach muß sichergestellt werden, daß 
keine radioaktiven Stoffe ın die Luft, das Abwasser oder den Boden 
gelangen. Im Laboratorium ist jedes Verhalten, das eine Inkorporie- 
rung von radioaktiven Stoffen ermöglicht (Essen, Trinken, Rauchen) 
untersagt. Es ist zweckmäßig, alle Geräte oder Gefäße, die mit radio- 
aktiven Stoffen in Berührung kommen, zu kennzeichnen und sofort 
nach Beendigung der Arbeit zu dekontaminieren, die radioaktiven Ab- 
fälle nach den Angaben der für den Strahlenschutz verantwortlichen 
Personen zu sammeln und gegebenenfalls aufzuarbeiten. Die Strah- 
lenschutzüberwachung der in den Laboratorien tätigen Personen 
(88 35 bis 38 der 1. SSVO) erstreckt sich auf die Kontrolle der Strahlen- 
dosis mit Filmplaketten, die monatlich ausgewertet werden; es ist 
zweckmäßig, außerdem Taschendosimeter zu tragen, die laufend ab- 
gelesen werden können und so eine Selbstkontrolle der Mitarbeiter er- 
möglichen. Außerdem sind regelmäßige Laboratoriumskontrollen 
durch Messungen der Orts- und Personendosen vorgeschrieben. Bei 
der ärztlichen Überwachung (& 46 bis 52 der 1. SSVO) werden der 
allgemeine Gesundheitszustand sowie Blut und Urin kontrolliert. 
Wenn die Gefahr besteht, daß radioaktive Stoffe inkorporiert wurden, 
ist eine unverzügliche ärztliche Untersuchung vorgeschrieben. 

Die maximal zulässigen Konzentrationen von Radionukliden in 
der Luft und im Trinkwasser sind im Anhang zur Strahlenschutzver- 
ordnung angegeben, vgl. Tab. IV.8. 
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Tabelle IV.8. 
Maximal zulässige Konzentrationen von Radionukliden in der Luft und im 
Trinkwasser 


Radionuklid max.zulässigeK onzentration 


Element ın Wasser in Luft 
[uCi/ml] [uCi/cm?] 
Actinium Ac-227 2.107? 8.1013 
Ac-228 9.10”* 6.10”? 
Americium Am-241 4-10”? 2.101? 
Am-243 4:10”? 2: 10712 
Antimon Sb-122 3.10”* 5.108 
Sb-124 2-10”* 7:10? 
Sb-125 1:10”? 9.10”? 
Argon Ar-37 5-10? 1:10°° 
Ar-41 3-10? 4:10°7 
Arsen As-73 5.10? 11077 
As-74 5.10”* 4:10°8 
As-76 2-10°* 3.108 
As-77 8-10"* 1:10? 
Astat At-211 1: 10°? 1: 10°? 
Barium Ba-131 2-10”? 1:10°7 
Ba-140 2-10°* 1:10°8 
Berkelium Bk-249 6-10”? 3.1019 
Beryllium Be-7 2-10”? 4:10” ' 
Blei Pb-203 4:10? 610-7 
Pb-210 1: 10°® 4.1041 
Pb-212 2:=10* 6-10”? 
Brom Br-82 4-10 °* 6-10°3 
Cadmium Cd-109 22107 2:10°° 
Cd-11Ssm 3:10 1:1078 
Cd-115 3-10 610-8 
Calcium Ca-45 9.10”? 1:10°8 
Ca-47 3-.10”* 6.103 
Calıfornıum Cf{-249 4-10”? 5.1013 
Cf-250 1-10  2-10712 
Cf{-252 7-10”? 2.1012 
Cäsium Cs-131 9.10”? 1:10°° 
Cs-134m 1- 10° ?- 2. 107® 
Cs-134 9.107? 4:10”? 
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Fortsetzung Tabelle IV.8. 


Radionuklid max.zulässigeKonzentration 


Element in Wasser in Luft 
[uCi/ml] [uCi/cm?] 
Cäsium Cs-135 1:10°° 3.10° 
Cs-136 6:10°* 6-10°8 
Cs-137 2:10? 5.10”? 
Cer Ce-14l 9.10°* 5.1078 
Ce-143 4-10”* 7-10”8 
Ce-144 1:10”? 2-10”? 
Chlor C1-36 6:10°* 8-10”? 
C1-38 4:10”? 7.1077 
Chrom Cr-51 2-10”? 8-10 
Curium Cm-242 210 * 4.10 
Cm-243 5.10”? 21012 
Cm-244 7-10”? 3.1012 
Cm-245 4-10”° 2.1012 
Cm-246 4.10”? 2.1012 
Dysprosium Dy-165 4:10°° 7-10" 
Dy-166 4:10 °* 7-10”° 
Eisen Fe-55 8-10? 3.107 
Fe-59 5.10"* 2-10°8 
Erbium Er-169 9.10”* 1: 1077 
Er-171 1: 10°? 2-10” 
Europium Eu-152m, 6:10? 1-10” 
Eu-152 8-10"* 4-10”? 
Eu-154 2:10”* 1: 10°? 
Eu-155 2-10”? 3.1078 
Fluor F-18 5.10”? 9.10, 
Gadolinium Gd-153 2:10? 3.10? 
Gd-159 8-10* 1-10°7 
Gallium Ga-72 4-10 °* 6-10”? 
Germanium Ge-71 2.102 2.10°® 
Gold Au-196 1: 10° 2-10” ’ 
Au-198 5.10”* 8-10°8 
Au-199 2-10”? 3.1077 
Hafnıum Hf-181 7:10°* 1: 10°8 
Holmium Ho-166 3-107* 6.108 


674 Anhang IV. Dosimetrie und Strahlenschutz 


Fortsetzung Tabelle IV.8. 


Radionuklid max.zulässigeKonzentration 
Element in Wasser in Luft 


[uCi/ml]  [aCi/em?] 


Indium In-113m 1: 10°? 2-10°° 
In-114m 2.10”* 7:10”? 
In-115m 4-10”? 6:10”, 
In-115 ‚nicht 1:10°3 
beschränkt 
Iridium Ir-190 2-10”? 1-10°7 
Ir-192 4-10”* 9.10”? 
Ir-194 3.10”* 5.10-° 
Jod J-126 1:10” 2-10? 
J-129 2. 107° 3.1019 
J-131 1: 10”? 2-10”? 
J-132 3.10”* 4: 107° 
J-133 4-10”? 5.10”? 
J-134 5.10? 1-10”? 
J-135 1: 10°* 2=110-° 
Kalium K-42 2.10 4103 
K-natürlich nicht nicht 
beschränkt beschränkt 
Kobalt Co-57 4:10”? 6.10° 
Co-58m 2210 > 3.10°° 
Co-58 9.10”* 2.1078 
Co-60 3.10°* 3.10”? 
Kohlenstoff C-14 8.10”? 1: 10°® 
Krypton Kr-85m 2.10”? 1: 10° 
Kır-85 6. 10* 3-10°® 
Kr-87 2-10”? 2-10” 
Kupfer Cu-64 2.10? 4:10”? 
Lanthan La-140 2-10”* 4:10°8 
Lutetium Lu-177 1:10°° 2-1077 
Mangan Mn-52 3-.10°* 5-10 ° 
Mn-54 1: 10°° 1-10°8 
Mn-56 1: 10°? 2-10" 
Molybdän Mo-99 4-10°* 7.108 
Natrium Na-22 3-10°* 3:10”? 
Na-24 3-.10°* 510° 
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Radionuklid max.zulässigeKonzentration 
in Luft 


[uCi/cm?] 


Element 


Neodym 


Neptunium 


Nickel 


Niob 


Osmium 


Palladium 


Phosphor 


Platın 


Plutonium 


Polonium 


Praseodym 


Promethium 


Nd-144 


Nd-147 
Nd-149 


Np-237 
Np-239 


N1-59 
Ni-63 
Ni-65 


Nb-93m 
Nb-95 
Nb-97 


. Os-185 


Os-191m 


Os-191 
Os-193 


Pd-103 
Pd-109 


P-32 


Pt-191 
Pt-193m 
Pt-193 
Pt-197m 
Pt-197 


Pu-238 
Pu-239 
Pu-240 
Pu-241 
Pu-242 


Po-210 


Pr-142 
Pr-143 


Pm-147 
Pm-149 


ın Wasser 
[uCi/ml] 


nicht 
beschränkt 


m \D \D u ji 
je 
(m) 
| 
[#97 
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| 
T 
a 


In 00 


m 0 
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-10= 


- 107° 
10° 


10-12 
10-7 


- 107" 
-10=3 
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- 10=3 
10° 
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Fortsetzung Tabelle IV.8. 


Radionuklid max.zulässigeK onzentration 


Element in Wasser in Luft 
[uCi/ml] [uCi/cm?] 
Protactinium Pa-230 210° 3.107-!9 
Pa-231 9.10°® 4:10}? 
Pa-233 1:10”? 6-10°8 
Quecksilber He-197m 2:10? 3-10 
Hg-197 3-10? 41077 
Hg-203 2:10°*%  2-10-8 
Radıum Ra-223 7-.10°® g- jo 
Ra-224 2:10”? 2.1019 
Ra-226 1:10’ 1: 10-4 
Ra-228 3.10”? 1-10 
Radon Rn-220 5.10”? 1:10°7 
Rn-222 5.10 °° 1: 10°8 
Rhenium Re-183 3=10 ° 5. 10°° 
Re-186 5.10”* 8 - 1073 
Re-187 2-10”? 2:10”? 
Re-188 3.10”* 6.108 
Rhodium Rh-10%3m 1-10" 2:-10°5 
Rh-105 1-10? 2:10 
Rubidium Rb-86 2-10”* 2.1078 
Rb-87 1-10°3 2-10”8 
Ruthenium Ru-97 310 6.10" 
Ru-103 8-10 3.1078 
Ru-105 1:10°3 2.10 
Ru-106 1: 10°* 2:10? 
Samarium Sm-147 6:10 * 2.107 
Sm-151 4-10? 2.1078 
Sm-153 8-10°* 1-10”? 
Schwefel S-35 6-10°* 9.1078 
Selen Se-75 3.10°° 4-1078 
Silber Ag-105 1-10°3 3.1078 
Ag-110m 3:10” 3-10 
Ag-11l 4:10°* 8.1078 
Silicium Si-31 2-10”? 3-10” 
Scandium Sc-46 4-10°* 8:10”? 
Sc-47 9.10”* 2:10” 
Sc-48 3.10* 5.103 
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Element 


Strontium 


Tantal 


Technetium 


Tellur 


Terbium 
Thallıum 


Thorium 


Thulium 


Tritium 


Uran 


Sr-85m 
St-85 
Sr-89 
Sr-90 
Sr-91 
Sr-92 


Ta-182 


Tc-96m 
Tc-96 
Tc-97m 
Tc-97 
Tc-99m 
Tc-99 


Te-125m 
Te-127m 
Te-127 
Te-129m 
Te-129 
Te-131m 
Te-132 


Tb-160 


TI-200 
T1-201 
T1-202 
TI-204 


Th-227 
Th-228 
Th-230 
Th-231 
Th-232 
Th-234 


Th-natürlich 


Tm-170 
Tm-171 
H-3 


U-230 
U-232 
U-233 
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in Wasser 


[uCi/ml] 


- 10°? 
- 10”? 
- 10% 
- 10° 
-10”* 
-10”* 


- 10”? 


- 10”° 
- 10° 
-10”* 
10° 


-10°* 
- 10° 
- 10° 
- 10°? 
- 10° 
"10 
-10°° 


-10°* 
- 10° 
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Radionuklid max.zulässigeKonzentration 


ın Luft 
[uCi/em° ] 


Re os +-üurova oo ou Pam wre2r Nu —-vom SQ mom R+- 


- 10° 
- 108 
- 103 
. 1019 
- 108 
-10°7 


- 10 
- 103 


- 108 


- 107" 
102° 
-10”° 
- 10” 


.1]0-11 
10-12 
10-13 
- 10” 
10° 
- 10” 
10°? 


- 10°? 
- 10° 


siehe Wasserstoff 


5-10°* 
3.10”* 
3. 10”* 


4: 


704 
9. 
4- 


10-12 
10-4 
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Fortsetzung Tabelle IV.8. 


Radionuklid max.zulässigeKonzentration 
Element in Wasser in Luft 
[uCi/ml] [uCi/cm®] 


Uran U-234 


3-.10”* 4.104 

U-235 3-10* 4. jo 

U-236 3-10”* 4.10 

U-238 4:10°* 3.104 

U-natürlich 2:10°* 2-10 

Vanadium V-48 3.10 °* 2.1078 
Wasserstoff H-3 3-.10°2 2.10°® 
Wismut Bi-206 4.10”* 5.108 
Bi-207 6:10 °* 5.10”? 

Bi-210 4:10 °* 2.10”? 

Bi-212 4:10”? 3.1073 

Wolfram W-181 3.10”° 4:10°° 
W-185 1:10” 4-10°8 

W-187 6-10 °* 1:10’ 

Xenon Xe-131m 1:10? 4-10°® 
Xe-133 1:10°”° 3.107® 

Xe-135 1-10°° 1.1076 

Ytterbium Yb-175 110° 2.10” 
Yttrium Y-9% 2-10”* 3.107? 
Y-9]m 3.102 6-.10°® 

Y-9] 3-.10°* 1- 107° 

Y-9 6: 10”* 1-10" 

Y-93 3.10°* 5.108 

Zink Zn-65 1-10°° 2.1078 
Zn-69m 6-10°* 1:10°7 

Zn-69 2-10”? 2.10-® 

Zinn Sn-113 8-10°* 2:10” 
Sn-125 10 ® ° 3810r° 

Zirkonium Zr-93 8-10”? 4.108 
Zr-94 6. 10”* 1:10°° 

Zr-97 2-10”* 3.1078 
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Fortsetzung Tabelle IV.8. 


max. zulässige Konzentration 
Gemische in Wasser in Luft 
[uCi/ml] [uCi/cm®] 


Radioaktive Stoffe oder Gemische solcher 
Stoffe in Wasser, die nicht analysiert oder in 
dieser Tabelle nicht genannt sind. 1:10” — 


Gemische von in dieser Tabelle aufgeführten 
radioaktiven Stoffen in Wasser, die nicht ana- 
lysiert, jedoch frei von Radium 226 und Ra- 
dium 228 sind. 1: 10°® _ 


Gemische von in dieser Tabelle aufgeführten 
radioaktiven Stoffen in Wasser, die nicht ana- 
lysiert, jedoch frei von Strontium 90, Blei 210, 
Radium 226 und Radium 228 sind. 6: 10°® u 


Gemische von in dieser Tabelle aufgeführten 
radioaktiven Stoffen in Wasser, die nicht ana- 
lysiert, jedoch frei von Strontium 90, Jod 129, 
Blei 210, Polonium 210, Radium 223, Radium 
226, Radium 228, Protactinium 231 und na- 
türlichem Thorium sind. 2:10” — 


Gemische von in dieser Tabelle aufgeführten 
radioaktiven Stoffen in Wasser, die nicht ana- 
lysiert, jedoch frei von Strontium 90, Jod 129, 
Blei 210, Polonium 210, Astat 211, Radium 
223, Radıum 224, Radium 226, Actinium 227, 
Radium 228, Thorium 230, Protactinium 231, 
Thorium 232 und natürlichem Thorium sind. 3:10”? E= 


Radioaktive Stoffe oder Gemische solcher 
Stoffe in Luft, die nicht analysiert oder in die- 
ser Tabelle nicht genannt sind. — 4.10"? 


Gemische von in dieser Tabelle aufgeführten 
radioaktiven Stoffen in Luft, die nicht analy- 
siert, jedoch frei von Protactinium 231, natür- 
lichem Thorium, Plutonium 239, Plutonium 
240, Plutonium 242 und Californium 249 sind. = 7-10"? 


Gemische von in dieser Tabelle aufgeführten 
radioaktiven Stoffen in Luft, die nicht analy- 
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Fortsetzung Tabelle IV.8. 


max. zulässige Konzentration 
Gemische in Wasser in Luft 
| [uCi/ml] [uCi/em®] 


siert, jedoch frei von Actinium 227, Thorium 
230, Protactinnum 231, Thorium 232, natür- 
lichem Thorium, Plutonium 238, Plutonium 
239, Plutonium 240, Plutonium 242 und Cali- 
fornium 249 sind. = 1- 10°!2 


Gemische von in dieser Tabelle aufgeführten 
radioaktiven Stoffen in Luft, die nicht analy- 
siert, jedoch frei von Alpha-Strahlern und 
Actinium 227 sind. = 1-10" 


Gemische von in dieser Tabelle aufgeführten 
radioaktiven Stoffen in Luft, die nicht analy- 
siert, jedoch frei von Alpha-Strahlern und von 
Blei 210, Actinıum 227, Radium 228 und 
Plutonium 241 sind. = 1 10-1 


Gemische von in dieser Tabelle aufgeführten 
radioaktiven Stoffen in Luft, die nicht analy- 
siert, jedoch frei von Alpha-Strahlern und von 
Strontium 90, Jod 129, Blei 210, Actinium 
227, Radium 228, Protactinium 230, Pluto- 
nium 241 und Berkelium 249 sind. — 1-10”? 


IV.6. Richtlinien für kernchemische Laboratorien 


Aus den Erfahrungen bei der Handhabung von Radionukliden und 
den gesetzlichen Bestimmungen resultieren allgemeine Richtlinien, 
die sich in den meisten kernchemischen Laboratorien als nützlich er- 
wiesen haben. Diese Richtlinien betreffen die Einteilung der Räume 
in Meßräume, chemische Laboratorien und Lagerräume für Radio- 
nuklide, die Einrichtung der Laboratorien, die Handhabung der Ra- 
dionuklide, die radioaktiven Abfälle, das Abwasser, die Abluft und 
die Strahlenschutzüberwachung. Sıe richten sich in hohem Maße 
nach der Aktivität der Radıonuklide, außerdem nach der Art der 
Strahlung. Man unterscheidet zweckmäßigerweise Laboratorien für 
niedrige Aktivitäten (Mikrocurie-Maßstab), Laboratorien für mittlere 
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Aktivitäten (Millicurie-Maßstab) und Laboratorien für hohe Aktivi- 
täten (Curie-Maßstab). 

Beim Umgang mit niedrigen Aktivitäten genügen normale chemische 
Laboratorien mit rillenfreien Fußböden, Tischen und Wänden sowie 
guter Raumentlüftung. Es ist sinnvoll, alle chemischen Operationen 
mit Radionukliden in Wannen auszuführen; für brennbare Abfälle 
stellt man beschriftete Eimer bereit, die einen Polyäthylensack ent- 
halten, für flüssige radioaktive Abfälle größere beschriftete Flaschen. 
Da alle Operationen mit dem Mund wegen der Gefahr der Inkorpo- 
ration untersagt sind, verwendet man z. B. Spezialpıpetten. Die Wan- 
nen werden meist mit Papier ausgekleidet und die Laboratoriums- 
tische gegebenenfalls zusätzlich mit Papier belegt. Zum Abwischen der 
Pipetten und dergleichen benutzt man Papiertaschentücher oder Pa- 
piermull. Der Labormonitor, der in jedem Laboratorium vorhanden 
sein soll, dient zum Nachweis von radioaktiven Stoffen in und an den 
Laborgeräten sowie zur Prüfung der Hände und der Arbeitskleidung 
auf Radioaktivität. 

Beim Umgang mit mittleren Aktivitäten sind sorgfältige Strahlen- 
schutzmaßnahmen erforderlich. Zum Beispiel sind Ferngreifzangen 
bereitzustellen, außerdem Bleiziegel, Bleiglasfenster und andere Teile 
zum Aufbau von „Bleiburgen“ für die Handhabung von y-Strahlern 
bzw. Wände aus Plexiglas zur Abschirmung von ß-Strahlern. Ferner 
ist die Benutzung von Gummihandschuhen zu empfehlen. Auch Dosi- 
meter zur Messung der Dosisleistung sollen vorhanden sein. Für «- 
Strahler benutzt man Handschuhkästen, die für die betreffende chemi- 
sche Operation eingerichtet sind und zu größeren Anlagen zusammen- 
gestellt werden können (vgl. Abschn. 12.5. und Abb. (12-17)). Die Be- 
handlung des Abwassers und der radioaktiven Abfälle ist beim Um- 
gang mit mittleren Aktivitäten ebenfalls von größerer Bedeutung; so 
müssen die Aufarbeitung des Abwassers und die Lagerung des radio- 
aktiven Abfallsins Auge gefaßt werden. Den Lagerräumen, der Raum- 
und Digestorienentlüftung, den Wascheinrichtungen sowie der Per- 
sonen- und Laboratoriumskontrolle ist größere Aufmerksamkeit zu 
widmen. Die Gefahr der radioaktiven Verseuchung der Laboratorien 
ist im allgemeinen erheblich höher als die Strahlengefährdung der 
Mitarbeiter. Die Verseuchung der Laboratorien und Meßplätze führt 
dazu, daß keine brauchbaren Messungen niedriger Aktivitäten mehr 
möglich sind, weil alle Gegenstände mehr oder weniger stark mit ra- 
dioaktiven Stoffen verseucht (kontaminiert) sind. Dieser Zustand 
muß durch sorgfältiges Arbeiten und regelmäßige Laboratoriums- 
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kontrollen unbedingt vermieden werden. Eine gesundheitliche Ge- 
fährdung der Mitarbeiter tritt im allgemeinen erst bei sehr viel höherer 
Kontamination und bei großer Nachlässigkeit ein. 

Für die Handhabung hoher Aktivitäten sind Spezialeinrichtungen 
erforderlich. Zu diesem Zweck werden heiße Zellen errichtet und mit 
Geräten zur Fernbedienung ausgestattet (vgl. Abschn. 12.5. und Abb. 
(12-16)). Der Aufwand richtet sich nach der Aktivität und nach der 
Art der geplanten Arbeiten. 

Kernchemische Operationen bedürfen einer sorgfältigen Vorbe- 
reitung. Die dafür erforderliche Zeit steigt im allgemeinen mit der 
Aktivität an. Alle Operationen sollen einfach und sicher sein. Dabei 
sind möglichst wenig Gefäße zu verwenden, um der Verschleppung der 
radioaktiven Stoffe vorzubeugen und die Reinigung zu erleichtern. 
Kochen radioaktiver Lösungen ist wegen der Gefahr des Versprühens 
unerwünscht. Geschlossene Gefäße sind vorzuziehen. Dem „aktiven“ 
Versuch geht oft ein Blindversuch voraus. Die Reinigung der Gefäße 
erfolgt am zweckmäßigsten sofort nach Beendigung der Operationen, 
weil die Radionuklide allmählich in die Oberfläche von Glasgefäßen 
eindiffundieren und sich deshalb zu einem späteren Zeitpunkt oft nur 
sehr schwer entfernen lassen. Zur Dekontaminierung der Gefäße kann 
man eine Trägerlösung benutzen. Geräte, Arbeitsplatz, Hände und 
Kleidung sollen nach der Beendigung des Versuches sorgfältig auf Ra- 
dioaktivität überprüft werden. 

Hinsichtlich des Abwassers ergeben sich verschiedene Möglichkei- 
ten: das radioaktive Abwasser kann in den Laboratorien in beschrif- 
teten Flaschen gesammelt werden; dann ist eine Sortierung und selek- 
tive Aufarbeitung möglich. Es kann aber auch einer zentralen Abwas- 
seranlage für radioaktive Abwässer zugeleitet und dort weiterverar- 
beitet werden. Alle anderen Abwässer aus kernchemischen Laborato- 
rien sind möglicherweise radioaktiv — z. B. infolge eines Versehens; 
deshalb ist eine Überprüfung notwendig. Wenn die Auflage vorliegt, 
daß die Aktivität des Abwassers niedriger sein soll als der für Trink- 
wasser zugelassene Wert (10° " uCi/ml, sofern es sich um ein unbe- 
kanntes Radionuklid handelt), sind sehr empfindliche Messungen er- 
forderlich; denn 10° uCi/ml entspricht etwa der Radioaktivität von 
0,1 mg K/ml. Zum Vergleich seien noch folgende Werte angeführt: 
Quellwasser enthält maximal etwa 10°* uCi/ml, Flußwasser 10" 
uCi/ml und Regenwasser (infolge von Kernwaffenversuchen) 10”? 
uCi/ml. Das sicherste Verfahren ist das Eindampfen einer Abwasser- 
probe von etwa l lund die Messung der Aktivität in einem Durchfluß- 
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zähler ; dabei können bis zu etwa 101° uCi/ml an «- und ß-Strahlern 
erfaßt werden. 

Im Abluftsystem von kernchemischen Laboratorien sind Filter ein- 
gesetzt, die radioaktive Schwebstoffe und Dämpfe zurückhalten. Die- 
se Filter müssen auf Radioaktivität geprüft und gelegentlich gereinigt 
bzw. erneuert werden. Auch eine kontinuierliche Überwachung der 
Abluft ist möglich, wobei die Radioaktvität durch einen Schreiber 
registriert wird. 

Der radioaktive Abfall wird gesammelt, meist getrennt nach brenn- 
baren und nicht brennbaren Bestandteilen. Abfälle mit sehr niedriger 
Aktivität können wie gewöhnliche Abfälle behandelt werden, solche 
mit höherer Aktivität, aber kurzer Halbwertzeit, lagert man zweck- 
mäßigerweise so lange, bis die Aktivität abgeklungen ist; Abfälle, die 
langlebige Radionuklide enthalten, werden in Polyäthylensäcken ein- 
geschweißt, in Tonnen gesammelt und einer zentralen Sammelstelle 
für radioaktive Abfälle zugeführt. 
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Anhang V. 


Häufiger verwendete Symbole 


Abschnitt 


A  Massenzahl 

A _Gesamttrennfaktor (Gesamt- 
anreicherung) 

A Aktivität (Zerfallsrate) 

As spezifische Aktivität 

a Jahr 

ame atomare Masseneinheit 

BE Bindungsenergie 

öBE partielle Bindungsenergie 

B _ Induktionsflußdichte 
(magnetische Kraftflußdichte) 

b barn 

Ci Curie 

D _Strahlendosis 

DL Dosisleistung 

d Tag 

d Schichtdicke 

dı;2 Halbwertsdicke 

Deuteron 

Energie 

Schwellenenergie 

elektrische Elementarladung 

Spaltung (fission) 

Magnetische Feldstärke 

Häufigkeit 

Plancksches Wirkungsquantum 

Stunde 

Kernspin 

Impulsrate 


SSSTumme um m 


1.2. 
4.2. 


Gl. (4.6) 
Gl. (5.14) 
Gl. (5.19) 


Gl. (1.2) 
Gl. (1.15) 
GI. (4.10) 


Gl. (8.61) 
Gl. (5.16) 


Gl. (10.17) 


Gl. (6.8) 
Gl. (6.15) 


Gl. (8.110) 


GI. (8.78) 
Gl. (2.7) 


Gl. (5.22) 


Anhang V. Häufiger verwendete Symbole 


Abschnitt 

ipm Impulse pro Minute 5.5. Gl. (5.23) 
I. U. Isomere Umwandlung 2: 
K _ Gileichgewichtskonstante 3.3. Gl. (3.33) 
Ka  Verteilungskoeffizient >. Gl. (13.21) 
K,  homogener Verteilungs- 

koeffizient 13.4. Gl. (13.31) 
K,; logarithmischer Verteilungs- 

koeffizient 13.4. Gl. (13.32) 
kg  DBoltzmann-Konstante 3:2: Gl. (3.22) 
k Dosisleistungskonstante 10.3. G]l. (10.18) 
LET Energieverlust pro Wegeinheit 10.3. Gl. (10.19) 

(„linear energy transfer“) 
M Nuklidmasse 1.6. 
öM Massendefekt 1.6. Gl. (1.12) 
m Masse 1.6. Gl. (1.9) 
m, Ruhemasse 1.6. Gl. (1.9) 
m. Masse des Elektrons 25 Gl. (2.12) 
min Minute 
N Zahl der Neutronen 1.3. 
N Zahl der Atome I: Gl. (5.7) 
N,  Loschmidtsche Zahl 2.1. Gl. (2.3) 

(englisch ‚‚Avogadro number‘) 
n Neutron 
P _ Zahl der Protonen #3: 
p Proton 
R _Gaskonstante 3.2: Gl. (3.14) 
R Reichweite 6.2.1. Gl. (6.4) 
rx  Kernradius 2.1. Gl. (2.2) 
RBW relative biologische Wirksam- 

keit IV.1. Gl. (IV.2) 
T Röntgen 10.3. 
rad Einheit der Strahlungsenergie- 

absorption (100 erg/g Absorber) 10.3. Gl. (10.16) 
rem Röntgenäquivalent für den 

Menschen (,roentgen equivalent 

man“ IV.l. Gl. (IV.2) 
rep physikalisches Röntgenäquiva- 

lent („‚roentgen equivalent 

physical‘‘) IV.l. Gl. (IV.)) 
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Anhang V. Häufiger verwendete Symbole 


Sekunde 

Spallation (Kernsplitterung) 
Trennfaktor 

Triton 

Zeit 

Halbwertzeit 
Transmutationen pro Sekunde 
Ordnungszahl 
Austauschkoeffizient 
(Verteilungskoeffizient) 


‘Trennfaktor 


Alphateilchen 
Betateilchen (ß” Elektron, 
ß* Positron) 
Gammaquant 
Zählausbeute 
Zerfallskonstante 
Austauschgrad 

reduzierte Masse. 
Absorptionskoeffizient 
Bohrsches Magneton 
Kernmagneton 

Neutrino 

Antineutrino 

Zahl der bei der Spaltung frei- 
werdenden Neutronen 
Standardabweichung 
Wirkungsquerschnitt 
makroskopischer Wirkungs- 
querschnitt 

Isospin 

mittlere Lebensdauer 
Flußdichte 


Abschnitt 


Gl. (13.28) 


Gl. (5.9) 
Gl.(1.) 


Gl. (3.36) 
Gl. (4.3) 


Gl. (5.22) 
Gl. (5.7) 
Gl. (15.22) 
Gl. (3.4) 
Gl. (6.8) 
Gl. 2.12) 
Gl. (2.13) 
Gl. (7.4) 
Gl. (7.3) 


Gl. (7.17) 
GI. (6.37) 
GI. (8.60) 


Gl. (8.67) 


GI. (5.12) 
Gl. (8.60) 


Anhang VI. 
Lösungen der Übungsaufgaben 


Kapitel 1 
3. Anleitung: Vergleich der isobaren Nuklide mit den Ordnungs- 


zahlen Z = 60, 61 und #2. 


5. Molekulargewicht des Oxıids 310; 7. Nebengruppe des Perioden- 
systems; Ähnlichkeit mit dem Rhenium; A « 99. 


7. Al-27, J-127 und Hg-204. 

8. 1,0078214; 2,0140950; 15,994 9076. 

9. a) Proton: Faktor 1,0009; b) Elektron: Faktor 4,15. 
10. a) Deuteron: 1,11 MeV; b) «-Teilchen: 7,07 MeV. 
11. 15,96 MeV; 12,85 MeV; 8,34 MeV; 10,32 MeV. 

12. 1,409 MeV. 


Kapitel 2 


2.T=0; T= 10%; T= 27. 

3. 1/931,48 ame bzw. 1,78 : 10°’ g. 

4. [= 0 (g, g-Kerne).. 

5. Anleitung: i(Proton) = i(Elektron) = no 
6.a:b=129:1. 


Kapitel 3 


l. p1,0/pp,o = 1,153 (20 °C) bzw. 1,051 (100 C). 
2. 1,154553 bzw. 1,000 758. 

3. kı/k) s 1,0061. 

4. Ku2,43; K 2,44. 
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Kapitel 4 


1. Mindestzahl der erforderlichen Stufen 1663; Gesamtanreiche- 
rung 1241. 


2. 1,225 bzw. 1,0308. 

3. r = 17,5 cm bzw. 18,9 cm. 

4. 1 cm [r (Pu-239) = 60,95 cm, r (Pu-242) = 61,43]. 

5. & = 1,0806; dies entspricht 18,1 Stufen einer Gasdiffusions- 

anlage. 

6. a) 257; b) 14,1. 

7. 30,8. 

8. 126. 

9. 31,4 °C. 
Kapitel 5 


l. 94,8 keV bzw. 4,27 MeV. 

2. 734. 

3. 1,04: 10”*g; 2,24: 10”! g; 1,15: 10°" g; 2,36 - 10°° g; 
8,07: 10” °g. 

4. 3,33 - 10°" Ci/g; 2,32 - 10% Ci/g; 6,87: 10° Ci/g; 
6,18 : 10” ° Ci/g. 

5. 1,66 - 10°* Ci/mg; 1,80 : 10° Ci/mg; 3,83 - 10% Ci/mg; 
1,42 : 10°° Ci/mg; 3,33 - 10” 1° Ci/mg. 

6. a) 1,11 10° ipm; b) 666 ipm. 

7. 25,8 min (J-128); 2,32 h (J-132 oder Br-83); Verhältnis der An- 
fangsimpulsraten 10000 : 10000. 


8. 1,39 - 10’ a. 

9. 1,79 10°* mg. 

10. 1,013 - 10°3 mg. 

ll. 6,64 bzw. 0,87. 

12. nach 428 d; maximale Aktivität des Nb-95 nach 67,7 d. 
13. a) 160 d; b) 54,2 h. 


14. Anleitung: vgl. Abb. (5-13) — mehrere aufeinanderfolgende 
Umwandlungen. 


15. 


16. 
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Partielle Zerfallskonstanten 0,69 : 10” * s"! bzw. 1,22: 10”? s=!; 
zu Beginn 7,99 : 10% «-Zerfälle/min und 1,42 - 10° B-Zerfälle/min; 
nach 3 h 1,02 : 10* «-Zerfälle/min und 1,82 - 10% B-Zerfälle/min. 
Mengenverhältnis 2,66 - 10” °; Aktivitätsverhältnis 1,4 : 10” ?. 


Kapitel 6 


1. 


vonauR»wuwM 


800 mg/cm? (P-32); 195 mg/cm? (Sr-90); 1070 mg/cm? (Y-90); 
1150 mg/cm? (Pa-234m). 


. Cs-137. 
. 2,97 : 101° cm/s. 


15,5%. 


. 0,169 bzw. 0,0278. 

. 200 Watt. 

. 600 us. 

.n = 0,054. 

. a) und b) flüssige Szintillatoren oder Gaszählrohr; c) Propor- 


tionalzähler (dünne Präparate) oder flüssige Szintillatoren; 
d) Szintillationszähler oder Kristallzähler. 


.0= + 10; # 31,6; + 100; + 316; Fehler 10%; 3,2%; 


14309327: 


Kapitel 7 


l; 
2, 
3 


nein; nein; nein; Ja; nein; ja; nein; ja. 
1,88 MeV. 


57,5%, der Lichtgeschwindigkeit; 1,06 - 10° !° cm bzw. 
9,32 - 10”! cm. 


.Igft = 2,5, begünstigt; Ig ft = 9,0, erlaubt (l-verboten); 


lgft = 8,1, erlaubt (l-verboten); Ig ft = 4,8, erlaubt (normal). 


. 4,01 (gemessen 83% K; 15% ß*); 1,66 (gemessen 43% K; 


19%, ß*); 0,74 (gemessen 52% K; 46%, ß*); 0,82 (gemessen 
“a 50%K; “50% B*). 


. Br-80 m 5,3 : 10°° s-! und 1,4: 10!1 5°: 


Rb-81m 2,1 10°? s"!; Ce-139 m 1,3: 10°? st. 


. 2,57 - 10° 19 5”! bzw. 8,03 - 10° ° s”!. 
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Kapitel 8 

2.+ 6,984 MeV + 8,028 MeV 
+ 0,615 MeV -— 1,625 MeV 
— 10,43 MeV — 18,72 MeV 
— 1,64 MeV — 8,506 MeV 


+ 0,56 MeV + 1,269 MeV 
4. z.B. !?F(n, 2n)!®F; !?F(y,n)'®F; !60(t,n)'®F; !80(p,n)'®F. 


5. ®°Cl(n, yJ?°Cl SRb(y,2n)®’Rb 
+ 
37C](y,n)3sCl 545 7(y,n)83Sr P, SSRb 


9 Co(y, n)> Co 146Nd(n, y)!*’Nd BD. 147Pmm 
> Co(n, y)°°Co "7 Au(p, n)'?’Hg 
6. a) 1,81: 10°® cm (193,5 °K); 
b) 2,86 - 10° !! cm (7,74 : 10° °K); 
c) 9,04 - 10” 1? cm (7,74 : 101° °K)). 
7. 3,02 MeV 12,42 MeV 
2,57 MeV 10,47 MeV 
5,04 MeV 12,96 MeV 
18,72 MeV 10,41 MeV 
8. 3,5 MeV bzw. 22 MeV. 


9. a) ”°Co(n, yJe’"Co Bee 6°%Co 


10,5 mın 
>9Co(n, y)°’Co 

b) 56,19 Cı 

c) 10,23 Ci/g 

d) 285 d. 
10. 97,4 b. 
11. 3,993 - 10”° g (3,706 - 10”? Ci/g); 

nach einer Woche 1,004 : 10°? g (9,315 - 10” * Ci/g). 
12. 1,07: 10°? 8 (3,58 - 10” ° Ci/g). 
13. Deuterium-Zyklus: 0,420 MeV; 5,494 MeV; 12,86 MeV; 


K.ohlenstoff-Stickstoft-Zyklus: 3,143 MeV; 7,549 MeV; 
9,03 MeV ; 4,965 MeV. 


Kapitel 9 


l. 71,8 keV. 
2. 8,26 eV = 190,38 kcal/Mol; ja. 


1. an PR WW 


10. 
11. 
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. 0,063 eV. 

. 394 eV. 

. 17,2 keV. 

. 523 keV bzw. 71 keV. 


. TeO; " — (JO; ); maximale Rückstoßenergie 1,39 eV = 


32,1 kcal/Mol (Energie der Bindung Te -0 > 60 kcal/Mol); Dif- 
ferenz der Bindungsenergie der Elektronen für ein freies Tellur- 
atom und ein freies Jodatom 4,8 keV: infolgedessen Anregungs- 
energie einige 100 eV; wahrscheinlich Übergang des J in niedere 
Oxydationsstufen. 


. ®Cl(n,p)”S; °*S(n, y)’’S und Ausnutzung des Szilard-Chal- 


mers-Effektes (z. B. durch Bestrahlung in CS,, organischen 
Sulfiden, Sulfaten). | 


. S-35: 0,749 keV = 1,73 : 10* kcal/Mol = 8,69 - 106 °K: 


C-14: 42,1 keV = 9,70 : 10° kcal/Mol = 4,88: 10° °K; 

d.h. die chemischen Bindungen werden in beiden Fällen gesprengt. 
167600 ipm. - 

70,6. d. 


Kapitel 10 


1. 
2: 
3. 


1,2: 10° rad/h. 
4,0. 
2,1: 10% rad/h. 


Kapitel 11 


DS oO 1 N an $P wN 


. 210,66 MeV und 174,38 MeV. 

. D,O > C > Be-9 > H;0. 

. a) 2,04; b) 40 cm. 

. 89,7d. 

. a) 7,5: 10° Ci; b) 6 10’ Ci; c) 3: 10° Ci. 
. 1,26 - 10° Ci; 8,91 kg. 

. 2,59 10’ Ci. 

8: 

. 3,82 kg; 13,26 g. 
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Kapitel 12 


l. a) As (B-12) = 4,06 Ci/g; b) As (B-12) = 6,05 Cije. 

2. 16,38 bzw. 0,996. 

3. 50 (2-malige Beschleunigung während eines Umlaufes). 
4.2,3:10° cm”? s=t, 


Kapitel 13 
l. Cu-64: 95,3 mCi/g; S-35: 5,45 uCi/g (bezogen auf wasserfreies 
CuSO,). | 

. P-32: 5,54 uCi/g; Fe-59: 0,25 uCi/g. 

. 0,326 mCi. 

. a) 81,1%; b) 97,2%. 

. a) 88,4%, ; b) 99,59%, ; c) 99,999 7. 

. a) 2,69 : 10°” mCi/g Chlor; b) 9,55 - 10°* mCi/mMol. 


a ww $ ww D 


Kapitel 14 


l. Aus Spaltproduktlösungen (Extraktion; Destillation des Tc,O-): 
durch Kernreaktionen, z. B. 


98 99 P" 99m I.U. 99 
—> "RTe —— "Te; 
Mo(n, y) "Mo Fr c 60h C; 


°®Mo(p, n)°°Tc; 


96 97 K IImT LU. I’T 
Ru(n, y) Uno on C. 


R 23TNp(n, y)??’°Np „e q =>8Pı1: 23>°Pu(n,2n)?°’®Pu; 


238 238 P7 238 
U(d, 2n)“”"Np 31d Pu. 


3. 1,68 10”? g. 
4. Pu-244: ?°®U(«, y)?*-Pu(n, y)?*-Pu(n, y)* Pu; 
K 


244m Amy 244Pj R 
26 min 


238] J(g, n)2*!Pu 3x(n, Y) 244pyj: 


Cm-244: *??Pu(n, y)?*’Pu(«, y)?**Cm; 
#0 Pu(n, y)?* Pu(a,n)’""Cm; 


3; 


6. 
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243D 244 1 P7 2447 
ud, n) m 10,1h m 


242Du(n, y)*>Pu rt 243 Am(n, y)**'Am In 244 Cm. 
a) Mg-Ionen (E > 124 MeV) ???Pu + ??Mg — ?°°”* 106 + xn; 
b) Ne-Ionen (E > 107 MeV) ?**Cm + ?’Ne — ?°*"*106+xn. 
z.B.: Es + C— 105; Np + Mg— 105; Ähnlichkeit mit Ta. 


Kapitel 15 


1. 
. 2,1 mın. 

‚1,755 gH;PO,. 

. 1,71: 10°? uCije. 

. 4,42 : 10°® mg (4,42 : 10° * ppm). 

. a) Bestrahlung mit Neutronen (3-6h); Messung des C1H-38; 


N nn $ wm DD 


0,89%. 


Nachweisgrenze 6,01 : 10” 109g. 


b) Bestrahlung mit 14 MeV Neutronen (10 - 30 s); Messung der 
y-Strahlung des N-16 — oder Bestrahlung mit Tritonen (einige h); 
Messung der ß*-Strahlung des F-18 bzw. der Vernichtungs- 
strahlung. 


c) Bestrahlung mit Neutronen (einige d); Trennung Fe/Zr (Zr 


wird ebenfalls verhältnismäßig stark aktiviert); Messung des 
Fe-59; Nachweisgrenze 2,66 : 10” 7 g. 


. 3,18 - 10% cm. 
. 1,54: 10° a. 


9. 8,410’ a. 
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— -funktion 277, 278* 
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Anreicherung 95 

Anreicherungsfaktor 83 

Antineutrino 38, 203 

Antineutron 37 

Antiproton 37 

Antiteilchen 37, 203: 

Äquivalentkörper 563 

van-Arkel-Verfahren 534 

Astat 8 

Äthyljodid, Bestrahlung mit Neutronen 
343 

Atome, angeregte 361 

—, heiße 320, 345 

Atomgesetz 664 

Atomgewichtsskala 22 

Atomkerne 12 

—, Dichte 12, 33 

—, Schalenmodell 16, 53 ff., 55*, 238 

—, Tröpfchen-Modell 18, 34, 53 ff. 

Atommeiler 398 

Atommodell, Rutherfordsches- 30 

—, Thomsonsches- 30 

Auffängerfolien 279 

Auger-Ausbeute 207, 339 

— -Elektronen 207, 243, 332, 335, 338 

Ausbeute einer Kernreaktion 279 

Ausbeuteberechnungen 288 

Ausheilung 348, 372 

—, thermische 348*, 348, 373* 

Auslösebereich 179 

Austauscher, anorganische 483, 555* 

Austauschgleichgewichte 557 

Austauschgrad 558, 561 

Austausch-koeffizient 75 

— -kräfte 35 

— -reaktionen 74, 78, 100, 494, 500, 558, 
560, 562 

— -verfahren 97ff. 

Auswahlregeln für ß-Umwandlungen 231 

— — den y-Zerfall 237, 238 

Autoradiographie 194ff., 195*, 197 


Bahndrehimpuls 42, 48, 260 

barn 274 

barometrische Höhenformel 88 

Baryonen 40 

Berkelium 8, 522 

Beryllium 378, 394, 406, 408, 551, 552, 
573 
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Beryllium-carbid 397 

— -oxid 397 

Beschleuniger 435 ff., 467 
Bestrahlung, Abklingzeit 285 
—, äußere 472, 473* 


— innerhalb eines Brennstoffelements 429* 


—, innere 472, 473* 

— ın einem Kernreaktor 282, 283 

— - mit schwereren Ionen 524 

Bestrahlungs-einrichtungen 400 

— -möglichkeiten 428 

— -rohr 400, 429 

— -zeit 280, 281, 285 

Betatron 442, 444 

Bevatron 446 

Bildungsrate eines Nuklids 280 

Billardkugel-Modell 350 

Bindungsenergie 18, 21*, 302, 320 

— von Nukleonen 25, 26*, 27*, 34, 303, 
375 

— partielle 26 

Bindungsfestigkeit 64 

Blei-210 387 

Bleiglasfenster 681 2 

Bleiisotope, Isotopenverhältnis 577, 581 

Bleiziegel 681 

Bohrlochkristalle 184 

Bohrsches Magneton 44 

Bor 380, 388 

Borosilikatgläser 20 

Bose-Einstein-Statistik 47 

Breit-Wigner-Formel 312 

Bremsstrahlung 148, 164, 165 

—, innere 207 

—, Energieverlust 160 

Bremsvermögen 153, 154 

Brennstoffe 384, 414 

—, keramische 385, 396, 397. 

—, metallische 385 

Brennstoffelemente 382, 383, 391 ff., 402, 
408, 410, 413, 414 

—, Abbrand 383 

—, Aktivitätsabfall 413 

—, Ausführungsformen 397 

— , keramische 395 

Brennstoffzyklus 383*, 384, 422ff. 

Brom-80 m 336 

Brom-80 m, isomere Umwandlung 336, 
342 - 
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Brüter, schneller 382 

—, thermischer 382 

Brutmantel 411 

Brutreaktoren 381, 382, 384, 399, 405, 
422 

Brutstoffe 382, 384, 422, 423, 424 

Brutstoffzyklen 422 

Butex-Prozeß 417, 418*, 418, 425 


14C-Datierung 113, 578 

—, -Gewinnung 283 

Cadmium 380, 388, 553 
Calcinierung 420 

Calciumcarbonat, Emaniervermögen 571 
Calıifornium 8, 522. 

Canning 392 

Cäsıum 412, 419 

Casium-137 367 | 
Casium-137, Energiediagramm 234* 
Cerenkow-Strahlung 164, 431 
Ceriterden 511 

Cermet 396 

chop-leach-Verfahren 415 

coated particles 395 
Cockcroft-Walton-Generator 435° 
Compton-Effekt 168, 170*, 338 

— -Kontinuum 173 

— -Streuung 172 

Coulomb-Energie 18 

Coulombsche Abstoßung 304° 

—, Potentialschwelle 261 

Curie (1 Ci), Definition 115 

Curium 8, 422, 521, 522 


Dampfdruckverhältnisse isotoper Ver- 
bindungen 59, 89, 91 

Darex-Prozeß 415 

Dekontaminierung 671, 681, 682 

Destillation 89ff., 477 

—, Tieftemperatur- 92, 92* 

—, Wasser- 91 

Detektoren 1, 117 

Deuterium 582 

Deuterium-Zyklus 304, 305 

Deuteronen 259, 261, 307, 313, 435, 441, 
451, 453, 467, 469, 554 | 

Dichtebestimmung poröser Stoffe 572 

Dickenmessung 585 
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Diffusion 84ff., 561, 565, 567, 570 
Diffusionskoeffizient 566, 570 
Digestorienentlüftung 681 
Diskriminator 179 

Dissoziation 361 
Dissoziationsenergien 63 
Doppel-Rückstoß-Technik 525* 
Dopplereffekt 575 
Doppler-Verschiebung 574 
Dosimeter 365 

—, chemische 365 

Dosimetrie 657 ff. 

Dosis 363, 364, 657ff., 663 

—, Einzel- 663 

— , Jahres- 663 

—, kritische 663 

—, letale 663 

— , Wochen- 663 

—, zulässige 663 

Dosisleistung 364, 365, 657 ff. 
Dosisleistungskonstante 364, 659 
Drehimpuls 41 

— der Elektronen 41 

— — Kerne 41 | 

—-, Bahn- 42, 48, 260 

—, Eigen- 42 

—, Gesamt- 42, 43 
Druckdiffusion 86ff., 87* 
Durchflußzähler 177, 178* 


Edelgase 412, 419 

—, radioaktive 568, 569 

Effekte chemische, primäre, von Kern- 
reaktionen 321 

— —, sekundäre, von Kernreaktionen 
321 

Eigendrehimpuls 42 

Einfangquerschnitt 81, 82, 274, 514 

Einkanal-Spektrometer 186 

Einsteinium 8, 521 

Einzeldosis 663 

Eisen-59 466 

Eisenhydroxid, Alterung 572 

Elektrolyse 93 ff., 477 

Elektrometerröhre 177 

Elektronen 2, 36, 203, 331, 435, 442 ff. 

Elektronen-austausch 560 

— -austauschreaktionen 560 

— -beschleuniger 362, 438 
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Elektronen-einfang 201, 203, 204, 204*, 
206, 207, 226, 332, 336, 337, 573 

— -masse 255 

— -ruhemasse 203 

— -synchrotron 444, 444*, 445 

Elementarteilchen 36ff., 38 

Elemente, Alter 581 

—, Entstehung 581 

—, Häufigkeit 580, 581 

—, künstliche 8, 384, SO4ff. 

— , Nachweisbarkeit 550 

—, radioaktive 7 

—, stabile 7 

Emanationsquellen 571 

Emaniermethode 567, 572 

Emaniervermögen 567 ff. 

Emission von Elektronen und Positro- 
nen 203 

— — Nukleonen 200 

—— Photonen 207 

Endfensterzählrohr 182 

endoergische Reaktionen 255, 266, 270 

Energetik von Kernreaktionen 255ff. 

— des radioaktiven Zerfalls 110ff. 

Energie, elektrische, Weltbedarf 403* 

— pro Spaltprozeß 376 

Energie-absorption 363, 365, 657 

— -bestimmung 154, 162, 172 

— -diagramme 14*, 49ff., 49*, 50*, 51* 
52*, 140*, 207, 208*, 209*, 210*, 213*, 
2148, 215°, 222°, 2238294523228, 
234*, 235*, 239*, 240*, 575* 

— -dosis 363, 364, 657 

— -dosisleistung 658 

— -einheiten 591 

— -gewinnung aus Kernbrennstoffen 504 

— -gewinnung aus Radionukliden 504 

— -produktion in Kernreaktoren 290 

— -verlust durch Bremsstrahlung 160 

— -verschiebung 575 

Erden, Cerit- 511 

—, seltene 388, 419, 511, 552 

—, Ytter- 511 

Erdstrahlung 661 

Erhaltung der Masse 253. 

Erhaltungssatz für den Kernspin 44 

— — die Parität 48 

Erholungszeit 180 

Eurex-Prozeß 417 


Excitonenwanderung 361 

exoergische Reaktionen 255, 267, 270 

Expansion der Elektronenhülle 333*, 
333, 334 | 

Extraktion 388, 477, 478, 479 

Extraktions-kolonnen 417 

— -mittel 477, 478, 479 

— -verfahren 417, 477, 539 


4-Faktoren-Formel 378 

„tall-out“ 662 

Fällung, fraktionierte 489 

Fällungs-reaktionen 487, 489, 556, 564 

— -verfahren 475 

Fehlordnungsmodell 350 

Fehlstellen 346*, 347, 348, 372, 409 

Fermi (F) 31 

Fermi-Aufzeichnung 229 

Fermi-Dirac-Statistik 47 

Fermium 8, 521, 530 

Fernbedienung 682 

Ferngreifzangen 659, 681 

Festkörperreaktionen 571, 572 

Filmplaketten 671 

Filterbecher 498* 

Fluor 551, 552 

Fluor-18 470 

Fluoreszenz 361 

Fluoreszenz-Ausbeute 206*, 207, 338*, 
339 

Flußdichte 272, 273, 275, 279, 280, 282, 
284 

Flüssigkeitszählrohr 182 

Folgereaktionen 321, 345 

Forschungsreaktoren 399, 401 

Fragmentierung 302 

Francium 8 

Freigrenzen 664 ff. 

Frequenzfaktor 66, 68 

Fricke-Dosimeter 369 

Funktionsprüfung von Organen 583 

Fusion 302ff., 528, 529 

Fusionsreaktionen 81, 302ff., 581 

ft-Werte 230, 231 


G-Wert 364, 365, 369 
Gadolinium 516 
Gas-diffusion 84ff. 
— -zählrohr 182 
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Gauß-Verteilung 193*, 194 
Geiger-Müller-Zählrohre 175, 179, 182, 


Halbwertbreite der Resonanzlinien 310 
Halbwertdicke der y-Strahlung 165, 


183* 

Geiger-Nuttallsche Regel 217, 219 

Generator, Cockcroft-Walton- (Kas- 
kaden-) 435 

—, van de Ciraaff- 436, 437* 

—, Kaskaden- 435 

—, Neutronen- 269, 433, 435, 448 ff., 
452*, 553 

— für Radionuklide 495 

—für kurzlebige Radionuklide 494 ff. 

Geochemie 579ff. 

Geometriefaktor 186, 187* 

gerade-ungerade Regel 17 

Gesamt-anreicherung 83 

— -drehimpuls 42, 43 

— -emaniervermögen 570: 

— -konversionskoeffizient 242 

— -spin 43 

— -trennfaktor 83 

— -wirkungsquerschnitt 274, 275* 

— -zählausbeute 186 

Geschosse für Kernreaktionen 258 ff. 

Geschwindigkeits-konstante 68 

— -verteilung, Maxwellsche 304, 319 

Gitterspektrometer 174 

Gleichgewicht, chemisches 64 

—, Komplexbildungs- 555 

—, Löslichkeits- 554, 554* 


—, radioaktives T22ff., 124, 125*, 126, 


127, 128, 130 
—, säkulares 126, 127*, 387. 
—, transientes 130ff., 131* 
—, Verteilungs- 554, 555 


Gleichgewichts-isotopieeffekte 65, 74ff., 


581 
— -konstante 68 
Gleichstromverstärker 177 


glove box (Handschuhkasten) 456, 456* 


Graphit 377, 378, 397 
Graphitreaktoren 398 
Grundfrequenzen 63 
Grundzustand 50 
Gummihandschuhe 681 
gyromagnetisches Verhältnis 45 


Hafnium 7, 394 
Hahnsche Nutsche 476* 


167*, 168 
Halbwertzeiten 113, 116, 527* 
—, ähnliche 133ff., 134* 
— , Bestimmung aus der Zerfallskurve 
118* 
—, große, Bestimmung 128 
Halogenierungsverfahren 418 


Handhabung hoher Aktivitäten 455, 682 


Handschuhkasten 456*, 456, 681 

Harkinssche Regel 511, 530, 530* 

Harzaustauscher 481, 485, 492, 493* 

head-end-Verfahren 413 

Heisenbergsche Ungenauigkeitsrelation 
309 

Heiß-Kalt-System 97, 100* 

Helium 59, 303 

— Kerne 261 


Hochenergie-Kernreaktionen 297, 298 ff. 


312 
— -Kernspaltung 289, 296, 297, 302 
Hochflußreaktoren 434 
Höchstflußreaktoren 429 
Hydroperoxyradikale 368 
Hydrozyklonextraktoren 417 
Hyperfeinstruktur 41 


Impulse, nicht gezählte 180*, 181 

Impulsrate 117ff. 

Indikator 486, 543, 555, 556, 584 

Indikatormethoden 543, 554 ff. 

Indizierung, radiochemische 543 

Inkorporierung 660, 671 

Inseln der Kernisomerie 238 

— hoher Stabilität 527, 528* 

Ionen, schwere, Beschuß 259, 528 

Ionenaustausch 101 ff. 

Ionenaustauscher 481, 482, 483*, 485, 
492, 493*, 539 

—, anorganischer 483, 555* 

Ionenaustauschverfahren 417, 480ff., 
485, 492, 494 

Ionen-dosis 363, 364, 657 

— -dosisleistung 657 

— -paar 365 

— -wanderung 95ff. 

Ionisation 360, 586 

— durch Rückstoß 333 
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lonisation durch Strahleneinwirkung 360 

—, spezifische 149, 150*, 157 

Ionisations-detektoren 175 

— -dichte 362 

— -kammer 175, 176, 177, 365 

— -reichweite, extrapolierte 150*, 151. 

Isobare 13*, 13 

Isobaren-ausbeute 294 

— -regel 17 

Isodiaphere 13*, 14 

Isomere 14 

isomere Umwandlung 201, 210*, 211, 
238 ff., 327, 342, 354 

— —, Ladungsverteilung 341* 

Isotone 13*, 14 

Isotope 9, 13, 13* 

Isotopenaustausch 94, 500 

Isotopenaustausch, Gleichgewicht 74, 97 

—, heterogener 74, 500, 563 

—, strahlungsinduzierter 501 

[Kotopenaustauschreakliönen 74,75, 77, 
557, 558, 559* 

—, heterogene 74, 561 

—, homogene 556ff. 

Isotopenbatterien 421, 504, 586 

— -technik 542 

— -trennung 81ff., 95 

— -verschiebung der Spektrallinien 60 

— -verteilung 581 

— -zahl 16° 

Isotopie 9, 58 

Isotopieeffekte S&ff., 544 

—, intermolekulare 70 

—, intramolekulare 70 

—, kinetische 65, 66ff., 71, 73, 581 

—, primäre 65 

—, sekundäre 65 


Jahresdosis 663 
Jod 419 

Jod-129 421, 461 
Jod-131 461, 583 


K-Strahlung 204 

Kalium 2, 544 
Kalium-Argon-Methode 578 
Kalium-bestimmung 545* 
— -isotope, Trennung 96 

— -salze 2 
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Kaskade von Reaktionen 302, 313 

Kaskadengenerator 435, 436* 

Kationenkörper 562, 563 

Kern-brennstoffe 81, 291, 381, 384 ff., 
504 

— -brennstoffe, Energiegewinnung 504 

— -bruchstücke 299 ° 

— -drehimpuls, Quantenzahl 41 

— eigenschaften 45 

— -energie 405 

— -explosion 519 

Kern-g-Faktor 45. 

Kernisomere 461 

Kernisomerie 14, 240 

—, Inseln 238 

Kernkräfte 31, 33ff., 233 

— -Absättigung 34 

—, Reichweite 32 

Kern-kräftwerke 376, 399, 402, 405, 419 

— -magneton 44 

— -modell 53 ff. 

— -moment 573. 

— -photoreaktionen 172, 261, 262,-265 

— -prozesse, Anwendung 573 

— -radius 30ff. 

Kernreaktionen 251ff., 264: 

—, Ausbeute 279 

— mit Deuteronen 262ff., 347, 351, 468, 
469 ff., 471* 

—, Energetik 255ff. 

—, Geschosse 258, 259 

—, Hochenergie-297, 298 ff., 312 

— mit Neutronen 262ff., 268, 270, 271, 
311, 312, 328, 330, 345, 347, 351, 363, 
409, 432, 459 ff., 465 ff., 519, 550, 551, 
581 

— — leichten Nukliden 263 

— — mittelschweren Nukliden 263 

— — schweren Nukliden 263 

— — Protonen 262ff., 312, 468 

— — a-Teilchen 264 ff., 312, 468, 522, 
523 

—, Umwandlung von Nukliden .262 ff. 

—, Winkelverteilung 257”* 

Kernreaktoren 291, 375, 384, a28ff. 

—, Energieproduktion 290, 375 

—, kritische Abmessung 380. : 

Kernspaltung 289ff., 299, 301, 303, 308, 
375ff., 382, 463, 528 
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Kernspaltung, Energie 375 

—, Hochenergie- 289, 296, 297, 302 

—, Niederenergie- 289, 302 

—, thermische 289 

—, Wirkungsquerschnitte 290, 378 

Kernspin 41,43, 50, 52* 

—, Erhaltungssatz 44 

Kern-splitterung 299 

— -umwandlung, erste künstliche 251 

— -verschmelzung 302 ff. 

Kettenreaktion 289, 291, 375, 376, 377* 

Kobalt-57, Energiediagramm 575* 

Kobalt-60 362 

K.obalt-60m, Energiediagramm 235* 

Kohlenstoff 551, 552, 553 

K.ohlenstoff-11 470 

K.ohlenstoff-14 3, 270, 355, 357, 462, 579 

K.ohlenstoff-14, Datierung 113, 578 

Kohlenstoff-14, Gewinnung 283 

K.ohlenstoff-Isotopenverhältnis 582 

K.ohlenstoffreservoir 578 

Kohlenstoff-Stickstoff-Zyklus 304, 305 

Koinzidenzschaltung 175 

Kollektiv-Modell 56, 242 

Komplexbildner 481 

Komplexbildungsgleichgewichte 555 

Komplexverbindungen, substitutions- 
inerte 560 

—, substitutionslabile 560 

Kontamination 681, 682 

Kontraktion der Elektronenhülle 334*, 

334 

K.ontrollstäbe 380 

Konversion, innere 208, 209*, 234, 242, 
332, 336, 337, 338, 573 

Konversionselektronen 201, 207, 208, 
225, 243* 

—, Absorptionskurve 160° 

Konversionskoeffizient 210, 242, 243, 
244 

—, partieller 242 

Konzentration von Radionukliden, 
maximal zulässige 671, 672 

Kopplungskonstante 233 

Korrosionsvorgänge 562, 584 

Kosmische Strahlung 1, 581, 661 

Kosmochemie 579ff. 

Kosmotron 446 

n-n-Kräfte 35 
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n-p-Kräfte 35 

p-p-Kräfte 35 

Kraftkonstante 62, 68 

Kreuzbombardierung 265 

Kristallfilter 400 

Kristallisation 487 

—, fraktionierte 475 

Kristall-spektrometer 174 

— -zähler 173, 183, 186 

Kritikalität 378, 390, 457 

Krypton 570 

Kühlgas 402, 406 

Kühlmittel 399, 401, 406 ff. 

Kupfer-64 462 

Kurie-Aufzeichnung 229, 229* - 

Kurtschatovium 8, 525 

Kurzschreibweise für Kernreaktionen 
252 


Laboratorien, kernchemische 671, 680ff. 

Laboratoriumskontrollen 671, 681 

Labormonitor 681 

Ladungsdispersion 293ff., 302 

Ladungsverteilung 46, 342° 

— im Kern 31, 32* 

— bei der isomeren Umwandlung 341* 

— beim ß-Zerfall 341* 

Lagerräume 680, 681 

Lagerung der Spaltprodukte 419, 421 

Lanthaniden 411, 511, 514, 516, 531 

—, Häufigkeit 512*, 513 

—, Ionenfarbe 515 

— , Ionenradien 515* 

—, Kontraktion 514, 533 

—, magnetische Suszeptibilitäten 516 

—, Trennung 483* 

—, Wertigkeiten 514* 

Lawrencium 525 

Lebensdauer von angeregten Zuständen 
207 

—, mittlere 114 

Lecksuche 585 | 

Leistungsreaktoren 399, 400, 402 ff. 

Leptonen 40 

LET-Wert 364, 365, 369 

Leuchtmasse 586 

Ligandenaustausch 560 

Linearbeschleuniger 438, 554 

Linie der ß-Stabilität 16, 20 
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Linienbreite 310 

—, natürliche 575 

Lithium-deuterid 466 

— -isotope, Trennung 96 
Löslichkeitsgleichgewichte 554, 554* 
Löschgas 180 

Lösungen, trägerfreie 491 
„low-level“-Meßgeräte 579 

Luft 671 


Magische Zahlen 16, 53, 238, 526 

Magnesium 394, 408, 551, 552 

Magnesiumoxid 397 

Magnetfeld 148 

Magnetisches Moment der Atomkerne 
44 

Manipulatoren 455 

Markierung 496ff., 543, 544, 556 

— von Halogeniden 500 

— durch Isotopenaustausch 497 

—, strahlenchemische 497 

— durch Synthese 497, 498 

— — biochemische Verfahren 497, 498 

Masse, bewegte 24, 331 

—, reduzierte 62 

Massenabsorptionskoeffizient für. 
y-Strahlen 168, 169 

Massen-auflösungsvermögen 454 

— -äquivalent der Energie 324, 326 

— -defekt 25, 111 

— -dispersion 293, 298, 298*, 299, 300*, 
302 

— -einheiten, atomare 22, 111 

— -separator 453, 454 

— -spektrograph 9, 24, 65 

— -spektrometer 24, 65, 87, 453, 454 

— -spektrum 9 | 

— -verteilung im Kern 32 

— -zahl 10, 22 ff. 

Materialprüfreaktoren 399 

Matrix-elemente 227, 230, 391, 396, 397 

— -metalle 396 | 

Mattauchsche Regel 17, 508, 509* 

Maximalenergie 162, 223 

Maxwellsche Geschwindigkeitsverteilung 
304, 319 

McKaysche Gleichung 558, 561 

Meerwasserentsalzung 405 

Mehrfachmarkierung 117 
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Mehrkanal-Spektrometer 186 

Melksysteme 494 

Mendelevium 8, 522, 523 

Mengenverhältnis von Radionukliden 128 

Mesonen 2, 35, 37, 40 

u-Mesonen 2, 38 

Meß-anordnungen 175, 189, 190 

— -platz 1 

— -räume 680 

Messung von Neutronen 189 

— — radioaktiver Strahlung 175ff. 

Metallindustrie, Verwendung von 
Radionukliden 584 

Meteoriten 580, 581 

Mischelement 253 

Mischer-Abscheider-Batterien 417. 

Mischkristalle, anomale 490 

Mischung mehrerer unabhängig zer-: 
fallender Nuklide 120ff. 

Mitfällung 475, 476, 489, 490, 490*, 556 
570 

— durch Adsorption 487 

— — isomorphen Ersatz 487. 

mixer-settler 417 

Modell, Billardkugel- 350 

—, Kollektiv- 56, 242 

—, optisches 314 

—, Proton-Elektron- 10 

—, Proton-Neutron- 10 

—, Schalen- 53, 54, 55*, 238 

—, statistisches 56 

—, Tröpfchen- 18, 53ff. 

— der direkten Wechselwirkung 300, 
309, 313 

— — heißen Zone 350 

— des Zwischenkerns 254, 309, 312, 313 

Moderatoren 377, 383, 399, 405, 407 

—, organische 410 

Monazit?2 

Moseleysches Gesetz 6 

Mößbauer-Effekt 349, 573ff. 

— -Untersuchungen 575 

Multiplikationsfaktor 177, 377, 378, 383 

Multipol, elektromagnetischer 236 

Multipolstrahlung 237 

—, elektrische 236 

—, magnetische 236 

Mutternuklid 122, 494, 495 

—, kurzlebiges 132ff. 
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Nachweisbarkeit eines Elements 550 

Nachweisempfindlichkeit von Radio- 
nukliden 542, 543, 544, 550, 551 

Natriumjodid-Kristalle 183 

Naturkonstanten 590 

Natururan 398, 406 

Natururan-Graphitreaktor 399*, 400 

— -Schwerwasserreaktor 400 

Neonisotope, Trennung 84, 86 

Neptunium 8, 422, 424, 519, 520, 529, 
534 

Neptunium-237 421 

Neptunium-Familie 109 

Nernstsches Verteilungsgesetz 477, 487 

Nettobildungsrate 280, 282, 287 

Neutrinos 37, 203, 376 

Neutrinohypothese 37, 225 

Neutronen 2, 12, 36, 258, 262, 331, 376, 
467, 550 

—, 14 MeV- 433 

—, Erzeugung 269 

—, harte 432, 433 

—, langsame 258 

—, Messung 189 

—, mittelschnelle 258 

—, Resonanz- 259 

—, schnelle 258 

—, elastische Streuung 259* 

—, thermische 258, 291, 378, 434, 450, 
553 

—, —, Abschirmung 553 

—, ultraschnelle 258 

—, verzögerte 202, 291, 381 

Neutronenabsorption 406 

— in Moderatoren 405 

Neutronen-ausbeute 269, 449, 450, 451* 
452* 

— -beugung 434 

— -fenster 400 

— -fluß 399, 428, 449, 450 

— -generator 269, 433, 435, 448 ff., 452*, 
553 

— -gifte 412 

Neutronenquellen 261, 268, 448 ff., 450*, 
585 

—, Ausbeute an Neutronen 269 

—, Polonium-Beryllium- 2° 

—, Radium-Beryllium- 268, 449 

Neutronenüberschuß 16, 291, 293* 


709 


Neutronenüberschuß der Spaltstücke 
292 

Neutronenverluste 381 

Niederenergie-Kernspaltung 289, 302 

Niederschläge, radioaktive 662 

Nobelium 524 

nuklear rein 388 

Nukleonen 11 

— , Bindungsenergie 25ff., 26*, 27*, 34, 
303, 375 

—-, Emission 200 

—, Kaskade und Emission 301* 

Nuklide 10, 12 

—, ß*-aktive 263 

—, B” -aktive 263 

—, doppelt magische 53, 526 

—, geschützte 293 

—, instabile 15 

—, isobare 13 

—, isotone 13 

—, isotope 13 

Nuklide, stabile 15 

—, Stabilität 15ff. 

—, Umwandlung 18ff. 

Nuklid-karte 10ff., 12*, 262 

— -masse 22, 23, 25, 111, 205 

— -tabelle 593 ff. 

Nullpunktsenergien 63, 67, 68. 


Oberflächen-äquivalent eines austausch- 
fähigen Ions 563 

— -bestimmung 562, 563, 564*, 572 

— -energie 18 

— -reaktionen 562 

Oppenheimer-Phillips-Reaktion 267*, 
268 

Ordnungszahl 6, 10 

—, Änderung 332 

Organe, kritische 658 

Orthowasserstoff 58 


Paarbildung 170, 171, 234 
Paarspektrometer 174 
Packungsanteil 27 
Parawasserstoff 58 

Parität 47ff., 52*, 233, 236 
—, Erhaltung 233, 236, 238 
Pauli-Prinzip 47 
Pechblende 2 
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pellets 395 
Periodensystem 5 

—, Lücken 7 
Phasenumkehr 97 
Phosphatgläser 420 
Phophor-32, Bildung 466 
Photochemie 360 
Photoeffekt 168 

—, innerer 207, 243, 338 
Photokathode 183 
Photonen 2, 40, 261 

—, Emission 207 
Photoneutronenquellen 269, 449 
Photopeaks 173 
Photosynthese 583 
Picocurie 115 

Planeten 580 

Plasma 307 


Plutonium 8, 384, 398, 399, 406, 449, 504, 


520, 529, 534 
Plutonium-238 421 
Plutonium-239 379, 381, 422 
Plutoniumisotope 454 
Poisson-Verteilung 193* 
Polonium 1, 8, 448, 477 
Polonium-210 268 
Polonium-Beryllium-Neutronenquelle 
268 
Polymerisation, strahlenchemische 370 
Positronen 2, 37, 203 
Potentialschwelle 260 
— , Coulombsche 261 
Präparate, feste 191 
—, flüssige 191 
—, gasförmige 191 
—, geschlossene radioaktive 671 
—, offene radioaktive 671 
—, Standard- 118, 130, 189, 477 


Primärreaktionen der Strahlenchemie 360 


Produktkern 253, 256 

Promethium 511, 512, 513, 513* 

Proportionalität, beschränkte 179 

Proportionalzähler 175, 177, 182 

Protactinium 8, 529, 534, 537 

Protactinium-231 387 

Protonen 2, 12, 36, 259, 261, 331, 435, 
440, 442, 445, 467, 554 

—, hochenergetische 297 

—, verzögerte 202 


Protonen-aktivität 200 

— -Synchrotron 445, 445*, 446, 447* 
— -überschuß 203 

— -zerfall 202 

Prozeß, Butex- 417, 418*, 425 
Pteridine 200° 

Purex-Prozeß 417 
Pyrometallurgische Verfahren 419 


Q-Wert 

Quadrupolaufspaltung 575 
Quadrupolmoment, elektrisches 46, 573 
y-Quanten 261, 314, 331, 467, 554 
—, Absorption 168, 573 

— , Resonanzabsorption 574, 574* 
Quantenausbeute 360 
Quantenzahl 50 

— für den Kerndrehimpuls 41 
Quarzglas 397 

Querschnitt der Atomkerne 274 


rad 363, 657 

Radikale 369 

H-Radikale 368, 373 

OH-Radikale 368, 373 

Radikalfänger 345 

radioaktives Gleichgewicht 122ff., 124, 
125*, 126ff. 

radioaktive Verschiebungssätze von 
Soddy und Fajans 105, 200, 203 

radioaktiver Zerfall 251 

— —, Energetik 110ff. 

— —, Zeitgesetz 112ff. 

Radioaktivität 1 

—, natürliche, Analyse 544ff. 

Radiodünnschichtchromatographie 191, 
192 

Radioelemente 8, 504, 529, 583, 661 

—, künstliche 504, 506 

—, natürliche 505, 506 

Radiogaschromatographie 192 

Radiokolloide 491, 492 

—, Autoradiographie 491* 

Radiologie 657 

Radiolyse 364, 368, 370, 409, 410*, 410, 
420 

— von aromatischen Verbindungen 371 

— — Halogen-Verbindungen 371 


Sachregister 711 


Radiolyse von Kohlenwasserstoffen 370 

— — Methan 370 

— — Wasser 368 

Radiolyseprodukte 409 

Radionuklide 15 

—, Energiegewinnung 504 

—, Gewinnung 459, 467 

—, Handhabung 671 

— als Indikatoren 583, 584 

—, kurzlebige 492 ff., 494 

—, maximal zulässige Konzentration 
671, 672 

—, Mengenverhältnis 128 

— Mischung mehrerer 120 

— aus Spaltprodukten 464, 465 

—-, Toxizität 660 

—, trägerfreie 462, 486, 489 

—, Trennung 474ff. 

Radionuklidtechnik 542 

Radiopapierchromatographie 191, 192 

Radiotoxızıtät 660 

Radium 1, 8, 448, 477, 544, 583 

Radıum-226 268, 362, 387 

Radium-Beryllium-Neutronenquelle 268, 
449 

Radiumbestimmung 546 

Radon 546, 571, 583, 584 

Radonisotope 570, 571 

Raumentlüftung 681 

Rayleigh-Formel 90 

D-D-Reaktionen 307, 308* 

D-T-Reaktionen 307, 308* 

P-P-Reaktionen 307 

(d,n)-Reaktionen 262, 263, 267, 268, 
269, 468, 469 

(d,2n)-Reaktionen 263, 265, 468, 469, 
471* 

(d,p)-Reaktionen 262ff., 347, 351, 467, 
468, 471*, 472 

(d,t)-Reaktionen 263, 467 

(d,«)-Reaktionen 262, 267, 468, 469, 
471* 

(n,f)-Reaktionen 460 

(n,2n)-Reaktionen 262ff., 270, 351, 432, 
460, 465, 467, 551 

(n,p)-Reaktionen 262ff., 270, 330, 347, 
432, 459ff., 465, 551 

(n,a)-Reaktionen 270, 347, 432, 459 ff.., 
465 


(n,y)-Reaktionen 262ff., 270, 271, 311, 
312, 328, 330, 345, 347, 351, 363, 409, 
459ff., 467, 519, 550, 551, 581 

(p,d)-Reaktionen 267 

(p,n)-Reaktionen 262, 263 ff., 312, 468 

(p, «)-Reaktionen 262 ff., 468 

(p,y)-Reaktionen 262ff., 468 

(«,n)-Reaktionen 264, 266, 268, 312, 468, 
522, 523 

(«,p)-Reaktionen 264, 265, 468 

(y,n)-Reaktionen 263ff., 347, 351, 468, 
472, 551 

(y,2n)-Reaktionen 265, 472 

(y,3n)-Reaktionen 265, 472 

(y‚4n)-Reaktionen 265, 472 

(y,p)-Reaktionen 263, 314 

Reaktionen, Abstreif- 267, 268, 272, 313 

—, Austausch- 74, 78, 100, 494, 500, 558, 
560, 562 

— in Beschleunigern 467, 468 

—, binukleare 252 

— mit Deuteronen 262ff., 347, 351, 

468 ff. 

—, Elektronenaustausch- 560 

—, endoenergetische (= endoergische) 
255, 266, 270 

—, epithermische 322 

—, exoenergetische (= exoergische) 255, 
267, 270 

—, Fällungs- 487, 489, 556, 564 

—, Festkörper- 571, 572 

—, Fusions- 81, 302ff., 581 

—, heiße 322 

—, heterogene Isotopenaustausch- 74, 
561 

—, Isotopenaustausch- 74, 75, 77, 557 
558, 559* 

—, mononukleare 110, 112, 251 

— mit Neutronen 262ff., 311, 312, 328, 
330, 345, 347, 351, 363, 409, 432, 
459ff., 519, 550, 551, 581 

—, Oberflächen- 562 

—, Oppenheimer-Phillips- 267*, 268 

— mit Protonen 262ff., 312, 468 

— mit y-Quanten 263, 265, 268, 269, 
314, 347, 351, 468, 472, 551 

— , Redox- 560 

—, strahlenchemische 322, 356, 363, 364, 
367, 371, 372, 501 
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Reaktionen, Szilard-Chalmers- 330, 345, Regel, Harkinssche- 511, 530, 530* 


352ff., 462, 480 —, Isobaren- 17 
— mit «-Teilchen 264ff., 312, 468, 522, — , Mattauchsche- 17, 508, 509* 
523 Reichweite 151 
—, thermische 322 —, extrapolierte 151 
—, thermonukleare 305ff., 581 —, mittlere 151 
—, Transfer- 272, 528 — , Rückstoß- 347* 
Reaktions-enthalpie bei Isotopenaus- — von a-Strahlen 152, 153, 155* 
tauschreaktionen 557 — — ß-Strahlen 159* 
— -entropie bei Isotopenaustausch- — — ß-Strahlen, maximale 161 
reaktionen 557 Reinelemente 10, 253 
— -geschwindigkeit 64 Reinheit, radiochemische 121, 475, 495 
— -kinetik, heterogene 561 ff. Reinheitsanforderungen 463 
— -kinetik, homogene 556ff. Rekristallisation 564 
Reaktorchemie 408 Reprocessing 383 
Reaktoren, Brut- 381, 382, 384, 399, 405, Resonanz 310 
422 Resonanzabsorption 310, 574 
—, Forschungs- 399, 401 — , rückstoßfreie 574 
—, gas-gekühlte 395, 399, 401 Resonanzlinien 309, 311, 312 
—, gepulste 430, 431 — , Halbwertbreite 310 
—, Graphit- 398 Resonanzneutronen 259 
—, graphit-moderierte 399, 408 Resonanzstellen 278 
—, heterogene 391, 399 Retention 322, 350 
—, Hochfluß- 434 —, primäre 322 
—, Höchstfluß- 429 —, sekundäre 322, 348, 350 
—, homogene 391, 399 Rhenium 7, 508, 510 
—, Kern- 291, 375, 384, 428 ff. Rhodium 421 
—, Leichtwasser-moderierte 399 Richtungsquantelung 42* 
—, Leistungs- 399, 400, 402 ff. Rohrpost 400, 431 
—, Materialprüf- 399 Röntgen (r) 363, 657 
— , Natrium-gekühlte 399 Röntgenäquivalent, physikalisches 657 
—, Natururan-Graphit- 399*, 400, 401 Röntgenbremsstrahlung 148 
—, Natururan-Schwerwasser- 400 Röntgenstrahlung 164, 662 
—, Schwerwasser-moderierte 399 —, charakteristische 164, 204, 208 
—, Schwerwasser-Tank- 400, 401 Rotations-energie 63 
— , Schwimmbad- 400, 400*, 401, 429, — -quantenzahl 64 
431 — -spektren 63 
—, Siedewasser-, homogener 400, 401, Rubidium 3 
402* Rubidium-Strontium-Methode 578 
—, „Iriga“- 431 Rückhalteträger 476 
—, Vergiftung 410 Rückstoß 321, 567 
—, Wasser-gekühlte 399, 401 Rückstoß-atome 347, 350, 409, 524, 570, 
Reaktortypen 398 ff. 658 
Reaktorwerkstoffe 383, 408 — -chemie 320 
Redox-Prozeß 417 — -effekte 319, 323ff., 328, 336, 340, 
Redoxreaktionen 560 574 
Reflektor 378, 405 Rückstoßenergie 322, 326, 328, 330, 331 
Regel, Geiger-Nuttallsche- 217, 219 — bei der Emission von y-Quanten 


—, gerade-ungerade- 17 329*, 331 
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Rückstoßenergie beim ß-Zerfall 327*, 331 
Rückstoß-Fließband-Technik 524, 525* 
Rückstoß-kerne 363 

— -markierung 354ff., 497, 501 

— -methode 565, 566* 


Sonne 303, 305, 580 

Spallation 299 

Spallations-produkte 299 

— -reaktionen 299, 301 

Spaltausbeute 292, 293, 294*, 295*, 295, 


— -reichweite 347* 412 

— -technik 523, 523* —, kumulative 294 
Rückstrahlmethode 585 —, unabhängige 294, 296* 
Rückstreuung 160, 161, 186, 188, 585 Spaltbruchstücke 408, 409 
Ruhemasse 24, 331 —, Reichweite 409 


Ruthenium 421, 477 
Rutherfordsches Atommodell 30 
Rutherfordsche Streuformel 30 


Säkulares Gleichgewicht 126ff., 127*, 387 

Salzschmelzen 419 

Sargent-Diagramme 227 

Sättigungs-aktivität 281 

— -strom 175 

Sauerstoff 551, 552 

—, Bestimmung 470, 551 

— -isotopenverhältnis 582 

Säulen, thermische 400, 432 

Schalenmodell 53, 54, 55*, 238 

Schalenstruktur der Atomkerne 293 

Schilddrüsentest 583 

Schmelzflußelektrolyse 534 

Schwefelisotopenverhältnis 582 

Schwellenenergie 111, 256, 258, 261, 270 

schweres Wasser (D,O) 61, 89 

Schwerionen-Beschleuniger 261, 438, 529 

Schwerwasser-Tankreaktor 400 

Schwimmbadreaktoren 400, 400*, 401, 
429, 431 

Schwingungs-frequenz 62, 68 

— -quantenzahl 61 

— -spektren 61 

Sekundärelektronenvervielfacher 183 

Selbstabschirmung 467 

Selbstabsorption 186, 187, 188*, 467 

Selbstdiffusion 565 

Selbstdiffusionskoeffizient 566* 

Selbstmarkierung 354, 356, 357, 497, 501 

Separatoren 88, 453, 454 

Siedewasserreaktor, homogener 400, 
401, 402* 

Silicium 551, 552 

Silicıumcarbid 397 

Sinterungsvorgänge 572 


Spaltketten 291, 292 

Spaltneutronen 378 

Spaltprodukte 375, 384, 410, 411, 412, 
413, 419, 464, 465, 514 

—, Aktivitätsabfall 414* 

—, Lagerung 419, 421 

—, Weiterverarbeitung 419 

Spaltproduktlösungen 419, 420, 421 

—, Weiterverarbeitung 420 

Spaltprozeß, Energie 376 

Spaltstoff 382 

Spaltung, asymmetrische 246, 293 

— in drei Bruchstücke 297 

—, symmetrische 246, 293, 296 

a-Spektren 156, 213ff. 

ß-Spektren 163, 221ff., 221*, 222* 


 y-Spektren 173, 174, 234, 235 


Spektrographen, magnetische 154, 162 

«-Spektrometer 154, 552 

y-Spektrometer 184, 552 

Spetrometer, Einkanal- 186 

—, Gitter- 174 

—, Kristall- 174 

—, Mehrkanal- 186 

—, Paar- 174 

a-Spektrometrie 186 

y-Spektrometrie 173 

Spiegelbild-Nuklid 232 

Spin, Kern- 41, 43, 50, 52 

—-, Gesamt- 43 

Spin-Bahn-Kopplung 54 

Spontanspaltung 201, 211, 212, 245ff., 
248*, 289, 530 

Spur 361, 364, 365 

Spurenanalyse 552 

Spurenelemente 550, 583 

Stahl 394, 408 

Standard-Abweichung 192-194 

— -präparate 118, 130, 189, 477 
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Statistik 46ff. 

—, Bose-Einstein- 47 

—, Fermi-Dirac- 47 

statistischer Fehler 192 

statistische Zählgenauigkeit 192 

Sterilisierung 587 

Sterne 305 

Stickstoffbestimmung 551 

Stoffwechselvorgänge 583 

Stoßionisation 177 

Strahlenbelastung 661 ff. 

—, berufliche 663 

—, zivilisatorische 662, 663 

Strahlenchemie 357, 360 

— , Primärreaktionen 360 

Strahlen-dosis 363, 657 ff. 

— -quellen 362ff., 587, 660 

— -schäden 355, 410 

— -schutz 147, 363, 657, 659, 671 

Strahlenschutz-maßnahmen 681 

— -überwachung 671, 680 

— -verordnung 657, 664, 671 

— -wände 456 

Strahlung 1 

a-Strahlung 149 ff. 

o-Strahlung, Reichweite 152, 153, 155 

ß-Strahlung 156ff., 364 

ß-Strahlung, Absorptionskurve 157, 
158*, 162 

ß-Strahlung, Maximalenergie 162, 223 

ß* -Strahlung, Nachweis 162 

ß*-Strahlung, Reichweite 159*, 161 

ß-Strahlung, Wechselwirkung mit Atom- 
kernen 159 

ß-Strahlung, Wechselwirkung mit Elek- 
tronen 158 

y-Strahlung 164ff., 364, 376 

y-Strahlung, Absorptionskoeffizient 
171*, 434 

y-Strahlung, Absorptionskurve 166*, 172 

y-Strahlung, Halbwertsdicke 165, 167*, 
168 

y-Strahlung im Reaktor 409, 433 

y-Strahlung, Massenabsorptions- 
koeffizient 168, 169 

y-Strahlung, sekundäre 409 

Strahlung. Absorption 186, 584 

Strahlung, Cerenkov- 164, 431 

—, jonisierende 360 
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Strahlung, K- 204 

—, kosmische 1, 581, 661 

—, Messung 175ff. 

—, natürliche 661 

—, radioaktive 147 ff. 

—, Streuung 584 

Strahlungs-arten 147 ff., 148* 

— -ausheilung 348 

— -verluste 445 

Streuprozesse 254, 276, 314 

Streuung 314 

—, elastische 254 

—, —, von Neutronen 259* 

—, kohärente 172 

— , unelastische 254 

Strontium-90 421 

Substanzen, trägerfreie 351 

Sulfex-Prozeß 415 

Superelemente 261 

Superkerne 527, 528 

Symbole 684, 685, 686 

Symmetrie-energie 18 

— -faktor 72, 77 

— -zahlen 76, 77 

Synchrotron 441, 444, 444*, 445, 445* 

— mit alternierendem Gradienten 446 

Synchrozyklotron 441, 442* 

Szilard-Chalmers-Reaktionen 330, 345, 
352ff., 462, 480 

—-—-— ,‚ Anreicherungsfaktor 352 

—-— , Ausbeute 352 

Szintillatoren 185 

—, flüssige 184, 185 

Szintillationszähler 173, 182, 183, 184* 


Tandem-geräte 437 
— -prinzip 437 
Target 252 
—, dickes 276, 284 
—, dünnes 276, 280 
Taschendosimeter 671 
Tauchzählrohr 182 
Technetium 412, 421, 477, 508ff., 510, 
511, 573 
Technik 584, 586 
a-Teilchen 259, 261, 331, 435, 441, 467 
Teilchen, beschichtete 
(‚„‚coated particles‘‘) 395 
Termsymbole 52* 
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Thermodiffusion 85ff. 

Thermodynamik, statistische 75 

Thomson-Streuung 172 

Thomsonsches Atommodell 30 

Thorex-Prozeß 425* 

Thorium 2, 384, 388, 477, 529, 534, 544, 
583 

Thorium-230 387 

Thorium-bestimmung 546 

— -Blei-Methode 577 

— -eize 2 

— -Familie 109 

— -hydroxid, Alterung 572 

— -minerale 2, 3 

— -Uran-Zyklus 422 

Tieftemperaturdestillation 92, 92* 

Titan 551, 552 

Tochternuklid 122, 495 

Totzeit 181, 181*, 182 

Totzeit-bestimmung 182 

— -einheit 180 

— -korrektur 186, 188 

Toxikologie 583 

tracer 486 

Tracer-Methode 543 

Träger 352, 475, 552 

—, isotope 476 

Trägerfreie Radionuklide 462, 486, 489 

Trägheitsmoment 76 

Transferreaktionen 272, 528 

transientes Gleichgewicht 130ff., 131* 

Transmissionskoeffizient 68 

Transplutoniumelemente 421, 422, 424, 
429, 449, 454 

Transportvorgänge 567, 584 

Transuranelemente 8, 261, 289, 290, 383, 
504, 507, 517, 518*, 519 

—, Gewinnung S17ff. 

Trenn-düse 87 

— -einheiten 83 

— -faktor 82ff., 90, 93, 96 ff., 481 

— -kaskade 83, 83* 

— -operation 82 

Trennsäulen 556, 567 

—, Aktivitätsverteilung 556* 

—, kurze 493, 493* 

Trennung von Actiniden 483* 

—, chromatographische 484, 485, 494 

—, elektromagnetische 87ff. 
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Trennung von isomeren Kernen 354 

— — Lanthaniden 483* 

— von Radionukliden 474 ff. 

Trennverfahren 388, 475 

Trennvorgänge, Untersuchung 556 

Triga-Reaktor 431 

Tritium 3, 307, 308, 355, 356, 433, 463, 
500, 537, 544, 579, 584 

— -gehalt 579 

—, Gewinnung 270, 283 

— -markierungen 355, 356 

— -target 452*, 453 

Tritonen 307, 433 

Tröpfchenmodell 18, 34, 53 ff. 

Tunneleffekt 112, 219, 261 


Übergangszustand 67ff. 

Überschußreaktivität 380, 411, 

Ultrazentrifuge 88 ff. 

Umladung 361 

Ummantelung 392, 393, 402 

ß*-Umwandlungen, Energetik 255 

ß-Umwandlungen, Auswahlregeln 231 

ß-Umwandlungen, verbotene 229, 230 

ß-Umwandlungen, erlaubte 229, 230 

Umwandlungen, mehrere aufeinander- 
folgende 136ff., 139* 

— von Nukliden durch Kernreaktionen 
262 ff. 

Untergrund 2, 186 

Uran 2, 384, 406, 529, 534, 535, 544, 
581, 583 

Uran-233 381, 384, 385, 422 

Uran-235 379, 381, 384, 385, 406*, 581 

Uran-235, Folgeprodukte 387 

Uran-237 413 

Uran-238 379, 384, 529, 581 

Uran-238, Folgeprodukte 387 

Uran, anisotrope Ausdehnung 392* 

Uran-bestimmung 545 

— -Blei-Methode 577 

— -carbid 385, 394 

— -dioxid 385, 394, 395 

Uranerze 2, 382, 384 ff. 

—, Aufbereitung 385 

—, Verarbeitung 387 

Uran-glimmer 2 

— -hexafluorid 84, 385, 390 

— -Helium-Methode 577 
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Uran-isotope, Trennung 84 

— - —, Verschiebung der Spektral- 
linien 62 

— -konverter 400 

— -konzentrate 385 

— -minerale 2, 3 

—, Modifikationen 391, 535 

— -monocarbid 396 

— -Plutonium-Zyklus 422 

— -Radıum-Familie 109 

— -tetrafluorid 388 ff. 

Uranverbindungen 396 

—, kernchemisch reine 385, 388 


Varianz 193 
Verbindungen, markierte 496 ff., 543 
—, 1*C-markierte 498, 499 
Verdünnungsanalyse 546 ff., 547*, 552 
Vergleichs-messungen 118, 186, 188 
— -präparat 119, 188 
Vernichtungsstrahlung 37, 40, 162, 171 
Verschiebung, chemische (= isomere) 
575 
Verschiebungssätze, radioaktive, von 
Soddy und Fajans 105, 200, 203 
Verschmelzung von schweren Kernen 
529 
Verteilung der Radionuklide, homogene 
488, 489*, 489 
— — —, inhomogene 488, 489* 
Verteilungschromatographie 485 
Verteilungsgesetz, logarithmisches 488 
—, Nernstsches 477, 487 
Verteilungsgleichgewichte 554, 555 
Verteilungskoeffizient 75, 481, 555 
—, logarithmischer 488 
Verzweigungen (dualer Zerfall) 140ff. 
Vielfachbeschleunigung 438 
Volumenenergie 18 


Wahrscheinlichkeitsverteilung 193 

Wasser, leichtes 59, 61, 405 

—, schweres 59, 61, 89, 91, 93, 378, 405 

—, Tritiumgehalt 579 

Wasserdestillation 91 

Wasserstoffisotope 60, 63 

waste 419 

Wechselwirkung, direkte 265, 300, 302, 
312, 314 


Wechselwirkung, direkte, Modell:309, 313 

Wechselwirkungen, schwache 55, 233 

—, starke 55, 233, 236 

— von ß-Strahlung mit Atomkernen 159 

— — ß-Strahlung mit Elektronen 158 

Weglänge, mittlere 381 

—, —, freie 276, 315 

Weiterverarbeitung der Spaltprodukte 
419ff. 

Weizsäcker-Formel 18 

Wellenfunktion 47, 48 

— , antisymmetrische 47 

—, symmetrische 47 

Werkstoffprüfung 585 

Wiederaufarbeitung 384, 410ff. 

Wilzbach-Markierung 356 

Winkelverteilung 573 

Winkelverteilung bei einer Kernreak- 
tion 257* 

Wirbelbeschleuniger 442 

Wirksamkeit, relative biologische 658 

Wirkungsquerschnitte 272ff., 273*, 274, 
277*, 278*, 279, 308*, 311, 312, 393*, 
406*, 423*, 424*, 454, 462, 466*, 471*, 
472, 473*, 531*, 549, 550, 552 

—, Bestimmung 273 

—, Einheit 274 

— für die Kernspaltung 290, 378, 379*, 
406* 

—, 1/v-Gesetz 278 

—, makroskopische 276 

—, partielle 274 

—, totale 274, 275 

—, —, makroskopische 284 

Wismut 7 

Wismutphosphat-Prozeß 415ff. 

Wochendosis 663 


Xenon 570 
Yttererden 511 


Zählausbeute 117, 118, 130, 178 
—, innere, des Detektors 186 
Zähldraht 179 

Zahlen, magische 16, 53, 238, 526 
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